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(57) Abstract: The invention relates to 
novel substituted N-benzoyl-N'-(tetra- 
zolylphenyl)-ureas of formula (I), wherein 
R 1 , R 2 , R 3 , R 4 and n have the meanings 
given in the description, to methods for 
producing these compounds and to their use 
as pest control agents. 



r- 



(57) Zusainmenfassung: Die vorliegende 
Ertindung betrifft neue substituierte 
N-Benzoyl-N'-(tetrazolylphenyl)-harnstoffe 
der Formel (I), in welcher R 1 , R 2 , R 3 , R 4 und n die in der Beschreibung angegebene Bedeutung haben, Verfahren zu ihrer Herstellung 
und ihre Verwendung als Schadlingsbekampfungsmirtel. 
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SUBSTITUIERTE N-BENZOYL-N' (TETRAZOLYLPHENYL) -HARNSTOFFE UND IHRE VERWEN- 
DUNG ALS SCHADLINGSBEKAMPFUNGSMITTEL 

Die vorliegende Erfmdung betrifft neue substituierte N-Benzoyl-N f -(tetrazolylphe- 
5 nyl)-harnstoffe, Verfahren zu ihrer Herstellung und ihre Verwendung als Schadlings- 
bekampfungsmittel. 

Es ist bekannt, dass bestimmte substituierte N-(Benzoyl)-N'-(heterocylylphenyl)- 
harnstoffe insektizide und akarizide Eigenschaften aufweisen (vgL z.B. DE-A 37 32 
10 541, EP-A 0 242 322 oder US 4,950,678). Die Wirkung dieser Verbindungen ist 
jedoch, insbesondere bei niedrigen Wirkstoffkonzentrationen und Aufwandmengen 
nicht immer ganz zufriedenstellend. 

Es wurden neue substituierte N-Benzoyl-N f -(tetrazolylphenyl)-harnstoffe der Forrnel 
15 (I) gefunden, 




in welcher 

R 1 fur Halogen steht, 

R 2 fur Wasserstoff oder Halogen steht, 

R 3 fur Halogen, Alkyl oder Halogenalkyl steht, 

n fur 0, 1 oder 2 steht und 



20 



25 
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15 



20 



R 4 fur Wasserstoff, gegebenenfalls substituiertes Alkyl, gegebenenfalls substi- 
tuiertes Alkenyl, Alkoxyalkyl, Alkoxycarbonylalkyl, Alkylcarbonyloxyalkyl, 
Alkylsulfonyl, Diaminocarbonyl; jeweils gegebenenfalls substituiertes Aryl, 
Arylalkyl oder Arylsulfonyl; jeweils gegebenenfalls substituiertes Cycloalkyl 
oder Cycloalkylalkyl oder jeweils gegebenenfalls substituiertes Heterocyclyl 
oder Heterocyclylalkyl steht. 



Weiterhin wurde gefunden, dass man die substituierten N-Benzoyl-N'-(tetrazolyl- 
phenyl)-harnstoffe der Formel (I) erhalt, wenn man 



a) Benzoylisocyanate der Formel (II) 




NCO 



in welcher 



1 "5 

R und R die oben angegebene Bedeutung haben, 



mit Tetrazolanilinen der Formel (III) 




on) 



in welcher 



O /J _ 

R 9 n und R die oben angegebene Bedeutung haben, 



25 in Gegenwart eines Verdumiungsmittels xmisetzt; und 
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b) gegebenenfalls die so erhaltenen erfoidungsgemaBen Verbindungen der For- 
mel (la) 



5 




in welcher 

R\ R 2 , R 3 und n die oben angegebene Bedeutung haben, 
1 0 mit Verbindungen der Formel (IV) 

E-R 4 " 1 (IV) 
in welcher 

15 

R 4 " 1 die oben fur R 4 angegebene Bedeutung mit Ausnahme von 
Wasserstoff besitzt und 

E fur eine anionische Abgangsgruppe steht, 

20 

in Gegenwart eines Verdunnungsmittels und gegebenenfalls in Gegenwart ei- 
nes Saureakzeptors umsetzt. 

SchlieBlich wurde gefunden, dass die neuen substituierten N-Benzoyl-N'-(tetrazolyl- 
25 phenyl)-harnstoffe der Formel (I) stark ausgepragte biologische Eigenschaften be- 
sitzen und vor allem zur Bekampfung von tierischen Schadlingen, insbesondere von 
Insekten, Spinnentieren und Nematoden, die in der Landwirtschaft, in Forsten, im 
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Vorrats- und Materialschutz sowie auf dem Hygienesektor vorkommen, geeignet 
sind. 



Die erfindungsgemaBen substituierten N-Benzoyl-N'-(tetrazolylphenyl)-harnstoffe 
5 sind durch die Forniel (I) allgemein definiert. 



Bevorzugte Substituenten bzw. Bereiche der in den oben und nachstehend erwahnten 
Fonneln aufgefuhrten Reste werden im folgenden erlautert: 

10 R 1 steht bevorzugt Fluor oder Chlor. 



R 2 steht bevorzugt fur Wasserstoff, Fluor oder Chlor. 

R 3 steht bevorzugt fur Fluor, Chlor, Brom, G-C 4 -Alkyl oder Ci-C 4 -Halogen- 
15 alkyl. 



n steht bevorzugt fur 0, 1 oder 2. 



R 4 steht bevorzugt fur Wasserstoff, Ci-C 6 -Alkyl, Ci-C 4 -Halogenalkyl, C 2 -C 4 - 
20 Alkenyl, C 2 -C 4 -Halogenalkenyl, C r C 4 -Alkoxy-Ci-C 4 -alkyl, Ci-C 4 -Alkoxy- 

carbonyl-Ci-C 4 -alkyl, Ci-C 4 -Alkyl-carbonyloxy-Ci-C 4 -alkyl; Ci-C 4 -Alkylsul- 
fonyl, Di-(Ci-C 4 -alkyl)-aminocarbonyl, fur jeweils gegebenenfalls einfach bis 
dreifach, gleich oder verschieden durch Halogen, Nitro, Cyano, Ci-C 4 - Alkyl, 
Ci-C 4 -Alkoxy 5 Ci-C 4 -Halogenalkyl oder Ci-C 4 -Halogenalkoxy substituiertes 
25 Phenyl, Benzyl oder Phenylsulfonyl; fur jeweils gegebenenfalls einfach bis 

dreifach, gleich oder verschieden durch Q-C4- Alkyl oder Ci-C 4 -Alkoxy sub- 
stituiertes Cyclopentyl, Cyclohexyl oder Cyclohexyl-Ci-C 2 -alkyl, sowie fur 
jeweils gegebenenfalls einfach bis dreifach, gleich oder verschieden durch Ci- 
C 4 - Alkyl oder CrQ-Alkoxy substituiertes funf- oder sechsgliedriges Hetero- 
30 cyclyl oder funf- oder sechsgliedriges Hetero cy cly 1- C 1 - C 2 - alkyl mit jeweils 1 

oder 2 Heteroatomen, wie N-, O- oder S-Atomen. 
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steht besonders bevorzugt fur Fluor oder Chlor. 

steht besonders bevorzugt fur Wasserstoff, Fluor oder Chlor. 

steht besonders bevorzugt fur Fluor, Chlor, Methyl oder Trifluormethyl. 

steht besonders bevorzugt fur 0, 1 oder 2. 

steht besonders bevorzugt fur Wasserstoff, Ci-Ce-Alkyl, C 2 -C4-Alkenyl, Ci- 
C 2 -Halogenalkyl bzw. C 2 -C4-Halogenalkenyl mit jeweils 1 bis 3 gleichen 
oder verschiedenen Halogenatomen aus der Reihe Fluor, Chlor und Brom; 
Ci-C 4 -Alkoxy-CrC 2 -alkyl, Ci-C 4 -Alkoxy-carbonyi-Ci-C 2 -alkyl 9 C1-C4- 
Alkyl-carbonyloxy-Ci-C 2 -alkyl, Ci-C 2 -Alkylsulfonyl, Di-(Ci-C 2 -alkyl)- 
aminocarbonyl; fur jeweils gegebenenfalls einfach bis dreifach, gleich oder 
verschieden durch Halogen, Nitro, Cyano, Ci-C4-Alkyl, Ci-C4-Alkoxy, 
C i - C 2 -Halo genalkyl oder Ci-C 2 -Halogenalkoxy mit jeweils 1 bis 3 gleichen 
oder verschiedenen Halogenatomen aus der Reihe Fluor, Chlor und Brom 
substituiertes Phenyl, Benzyl oder Phenylsulfonyl; fur jeweils gegebenenfalls 
einfach bis dreifach, gleich oder verschieden durch Ci-C 4 -Alkyl oder Ci-C 4 - 
Alkoxy substituiertes Cyclopentyl, Cyclohexyl oder Cyclohexylmethyl; sowie 
fur jeweils gegebenenfalls einfach bis dreifach, gleich oder verschieden durch 
Ci-C 4 -Alkyl oder Ci-C 4 -Alkoxy substituiertes Tetrahydrofuranyl, Tetrahydro- 
furanyhnethyl, Tetrahydropyranyl oder Tetr ahy dropyr any lmethy 1 . 

steht ganz besonders bevorzugt fur Fluor oder Chlor. 

steht ganz besonders bevorzugt fur Wasserstoff, Fluor oder Chlor. 



steht ganz besonders bevorzugt fur Fluor, Chlor oder Trifluormethyl 
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steht ganz besonders bevorzugt fur 0, 1 oder 2. 

steht ganz besonders bevorzugt fur Wasserstoff; Methyl, Ethyl, n- oder i-Pro- 
pyl, n-, i-, s- oder t-Butyl; 1 -Ethyl- l-me1hyl-propyl, 1,1-Dimethylpropyl, 2- 
Methyl-2-propenyl, Fluormethyl, Difluormethyl, Trifluormethyl, 1,1-Difluor- 
ethyl, 2,2,2-Trifluorethyl, 3,4,4-Trifluor-3-butenyl, 4,4-Difluor-3-butenyl, 
Methoxymethyl, Ethoxymethyl, Methoxyethyl, Ethoxyethyl, Methoxy- 
carbonylmethyl, Ethoxycarbonylmethyl, Methoxycarbonylethyl, Ethoxy- 
carbonylethyl, Methylcarbonyloxymethyl, Ethylcarbonyloxymethyl, Methyl- 
carbonyloxyethyl, Ethylcarbonyloxyethyl, Methylsulfonyl, Ethylsulfonyl, Di- 
methylaminocarbonyl, Methylethylaminocarbonyl, Diethylaminocarbonyl; 
fur jeweils gegebenenfalls einfach bis zweifach, gleich oder verschieden 
durch Fluor, Chlor, Brom, Methyl, Methoxy, Trifluormethyl oder Trifluor- 
methoxy substituiertes Phenyl, Benzyl oder Phenylsulfonyl; sowie fur jeweils 
gegebenenfalls einfach bis zweifach, gleich oder verschieden durch Methyl, 
Ethyl, Methoxy oder Ethoxy substituiertes Cyclohexyl, Tetrahydropyranyl 
oder Tetrahydropyranylmethyl. 

steht hervorgehoben fur Fluor oder Chlor. 

steht hervorgehoben fur Wasserstoff, Fluor oder Chlor. 

steht hervorgehoben fur Fluor, Chlor oder Trifluormethyl, 

steht hervorgehoben fur 0, 1 oder 2. 

steht hervorgehoben fur Wasserstoff; Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, s- 
oder t-Butyl; 1 -Ethyl- 1 -methyl-propyl, 1,1-Dimethylpropyl, 2-Methyl-2- 
propenyl, Fluormethyl, Difluormethyl, Trifluormethyl, 1,1-Difluorethyl, 
2,2,2-Trifluorethyl, 3,4,4-Trifluor-3-butenyl, Methoxycarbonylmethyl, 
Ethoxycarbonylmethyl, Methoxycarbonylethyl, Ethoxycarbonylethyl, fur 
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jeweils gegebenenfalls durch Brom substituiertes Phenyl oder Benzyl, fur 
durch Methyl substituiertes Cyclohexyl, fur Tetrahydropyranylmethyl oder 
Tetrahydropyranyl, Methoxymethyl, Ethoxymethyl, Methoxyethyl, 
Ethoxyethyl, Methylcarbonyloxymethyl, Ethylcarbonyloxymethyl, Methyl- 
5 carbonyloxyethyl, Ethylcarbonyloxyethyl. 

Bevorzugt werden Verbindungen der Formel (I), in der am Phenylring in 4-Position 
das Tetrazol substituiert ist. 

10 Ebenfalls bevorzugt werden Verbindungen der Formel (I), in der am Phenylring in 2- 
Position das Tetrazol substituiert ist. 

Ebenfalls bevorzugt werden Verbindungen der Formel (I), in der am Phenylring in 3- 
Position das Tetrazol substituiert ist. 

15 

Die oben aufgefuhrten oder in Vorzugsbereichen aufgefuhrten Restedefinitionen 
bzw. Erlauterungen gelten fiir die Endprodukte und fur die Ausgangs- und Zwischen- 
produkte entsprechend. Diese Restedefinitionen konnen untereinander, also auch 
zwischen den jeweiligen Vorzugsbereichen, beliebig kombiniert werden. 

20 

ErfindungsgemaB bevorzugt werden die Verbindungen der Formel (I), in welchen 
eine Kombination der vorstehend als bevorzugt (vorzugsweise) aufgefuhrten Bedeu- 
tungen vorliegt. 

25 ErfindungsgemaB besonders bevorzugt werden die Verbindungen der Formel (I), in 
welchen eine Kombination der vorstehend als besonders bevorzugt aufgefuhrten Be- 
deutungen vorliegt. 

ErfindungsgemaB ganz besonders bevorzugt werden die Verbindungen der Formel 
30 (I), in welchen eine Kombination der vorstehend als ganz besonders bevorzugt aufge- 
fuhrten Bedeutungen vorliegt. 
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ErfindungsgemaB hervorgehoben werden die Verbindungen der Formel (I), in 
welchen eine Kombination der vorstehend als hervorgehoben aufgefuhrten 
Bedeutungen vorliegt. 

In den oben und nachstehend aufgefuhrten Restedefinitionen sind Kohlenwasser- 
stoffreste, wie Alkyl - auch in Verbindungen mit Heteroatomen wie Alkoxy - soweit 
moglich jeweils geradkettig oder verzweigt. 



10 Verwendet man beispielsweise 2 9 6-Difluorbenzoylisocyanat und l-Methyl-5-(3- 
chlor-4-aminophenyl)-tetrazol als Ausgangsstoffe, so kann der Reaktionsablauf des 
erfindungsgemaBen Verfahrens (a) durch das folgende Formelschema wiedergegeben 
werden: 




Verwendet man beispielsweise N-(2 ? 6-Difluorbenzoyl)-N-(2-chlor-4-tetrazol-5-yl- 
phenyl)-harnstoff und 2-(4-Methylsulfonylphenyl)-tetrahydropyran als Ausgangs- 
stoffe, so kann der Reaktionsablauf der erfindungsgemaBen Verfahrens (b) durch das 
20 folgende Formelschema wiedergegeben werden: 
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Die zur Durchfuhrung des erfindungsgemaBen Verfahrens (a) als Ausgangsstoffe zu 
verwendenden Benzoylisocyanate sind durch die Formel (II) allgemein definiert. Die 
Benzoylisocyanate der Formel (II) sind bekannt und konnen nach allgemein bekann- 
5 ten Methoden erhalten werden. 

Die auBerdem beim erfindungsgemaBen Verfahren (a) als Ausgangsstoffe zu ver- 
wendenden Tetrazolaniline sind durch die Formel (III) allgemein definiert. Die 
Tetrazolaniline der Formel (III) sind teilweise bekannt (s. z.B. Synthesis 1998, S. 
10 910-914). 

Die neuen Tetrazolaniline der Formel (III) 




in welcher 



R 3 fur Chlor, Fluor, Trifluormethyl oder Methyl steht, 
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n fur 1 oder 2 steht, 

R 4 die oben angegebene Bedeutung hat und die Substitutionsposition des Tetra- 
5 zols am Phenylring in 2- 9 3- oder 4-Stellung ist, 

sind ebenfalls Gegenstand dieser Anmeldung. 

Ebenfalls Gegenstand dieser Anmeldung sind Verbindungen der Formel (III) in 
10 welcher n fxir 0 steht und R 4 und die Substitutionsposition des Tetrazols am 
Phenylring die in der Tabelle angegebene Bedeutung haben. 



R 4 


Substitutionsposition des 
Tetrazols am Phenylring 


2 C(C 2 H 5 ) 2 
CH 3 


4 


2 C(CH 3 ) 2 


4 


2-CHF 2 


3 oder 4 


1-CHF 2 


3 oder 4 


H 


3 oder 4 


2-C^H^-t 


3 oder 4 



Sie konnen in allgemein bekannter Art und Weise erhalten werden, indem man 
15 bekannte Aminobenzonitrile der Formel (V) 
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in welcher 

R und n die oben angegebene Bedeutung haben, 

5 mit Natriumazid und zum Beispiel Triethylamin-hydrochlorid in Gegenwart eines 
inerten Losungsmittels, wie beispielsweise Acetonitril, Dimethylformamid oder To- 
luol vorzugsweise unter Ruckfluss umsetzt (vgL auch die Herstellungsbeispiele) und 
gegebenenfalls die so erhaltenen Tetrazolaniline der Formel (Ilia) 



10 




(IHa) 



in welcher 

R 3 und n die oben angegebene Bedeutung haben, 

15 gemafi dem erfmdungs gem afi en Verfahren (b) mit Verbindungen der Formel (IV) 
umsetzt (vgl. auch die Herstellungsbeispiele). 

Die zur Durchfithrung des erfindungsgemafien Verfahrens (b) als Ausgangsstoffe zu 
verwendenden Verbindungen sind durch die Formel (IV) allgemein defmiert. 

20 

In dieser Formel steht E vorzugsweise fur Chlor, Brom, Iod, Acetoxy, Tosyl oder 
Mesyl. 

Die Verbindungen der Formel (IV) sind bekannt und/oder konnen in bekannter Art 
25 und Weise hergestellt werden, gegebenenfalls auch in situ direkt weiter umgesetzt 
werden (vgl. auch die Herstellungsbeispiele). 

Die erfindungsgemafien Verfahren (a) und (b) werden vorzugsweise unter Verwen- 
dung von Verdunnungsmitteln durchgefuhrt. Als Verdiinnungsmittel kommen prak- 
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tisch alle inerten organischen Losungsmittel in Frage. Hierzu gehoren vorzugsweise 
aliphatische und aromatische, gegebenenfalls halogenierte Kohlenwasserstoffe wie 
Pentan, Hexan, Heptan, Cyclohexan, Petrolether, Benzin, Ligroin, Benzol, Toluol, 
Xylol, Methylenchlorid, Ethylenchlorid, Chloroform, Tetrachlorkohlenstoff, Chlor- 
5 benzol und o-Dichlorbenzol, Ether wie Diethyl- und Dibutylether, Glykoldimethyl- 
ether und Diglykoldimethylether, Tetrahydrofuran und Dioxan, Ketone wie Aceton, 
Methyl-ethyl-, Methyl-isopropyl- oder Methyl-isobutyl-keton, Ester wie Essigsaure- 
methylester oder -ethylester, Nitrile wie z.B. Acetonitril oder Propionitril, Amide wie 
z.B. Dimethylformamid, Dimethylacetamid und N-Methylpyrrolidon sowie Di- 
1 0 metliylsulfoxid, Tetramethylensulfon oder Hexamethylenphosphorsauretriamid. 

Als Saureakzeptoren konnen bei dem erfindungsgemaBen Verfahren (b) alle ubli- 
cherweise fur derartige Umsetzungen verwendbaren Saurebindemittel eingesetzt 
werden. Vorzugsweise infrage kommen Alkalimetall- und Erdalkalimetallhydride, 

15 wie Lithium, Natrium-, Kalium- oder Calciumhydrid, Alkalimetall- oder Erdalkali- 
metallhydroxide, wie Lithium-, Natrium-, Kalium- oder Calciumhydroxid, Alkali- 
metall- oder Erdalkalimetallcarbonate oder -hydrogencarbonate, wie Natrium- oder 
Kaliumcarbonate oder -hydrogencarbonat oder Calciumcarbonat, Alkalimetallace- 
tate, wie Natrium- oder Kaliumacetat, Alkalimetailalkoholate, wie Natrium- oder 

20 Kalium-tert.-butylat, ferner basische Stickstoffverbindungen, wie Trimethylamin, 
Triethylamin, Tripropylamin, Tributylamin, Diisobutylamin, Dicyclohexylamin, 
Ethyldiisopropylamin, Ethyldicyclohexylamin, N,N-Dimethylbenzylamin, N,N-Di- 
methyl-anilin, Pyridin, 2-Methyl-, 3-Methyl-, 4-MethyK 2,4-Dimethyl-, 2,6-Di- 
methyl-, 2-Ethyl-, 4-Ethyl- und 5-Ethyl-2-methyl-pyridin, 1,5-Diazabicyclo[4,3,0]- 

25 non-5 -en (DBN), l,8-Diazabicyclo-[5 5 4 5 0]-undec-7-en (DBU) oder 1 ,4-Diazabicyclo- 
[2,2,2]-octan (DAB CO). 

Die Reaktionstemperaturen konnen bei den erfindungsgemaBen Verfahren (a) und (b) 
in einem groBeren Bereich variiert werden. Im allgemeinen arbeitet man bei Tempe- 
30 raturen zwischen 0°C und 100°C, vorzugsweise bei Temperaturen zwischen 10°C 
und 80°C. 
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Die erfindungsgemaBen Verfahren (a) und (b) werden im allgemeinen unter Normal- 
druck durchgefuhrt. Es ist jedoch auch moglich, unter erhohtem oder vermindertem 
Drack zu arbeiten. 

5 

Zur Durchfuhrung der erfindungsgemaBen Verfahren (a) und (b) werden die jeweils 
benotigten Ausgangsstoffe im allgemeinen in angenahert aquimolaren Mengen ein- 
gesetzt. Es ist jedoch auch moglich, eine der beiden jeweils eingesetzten Kompo- 
nenten in einem grofieren Uberschuss zu verwenden. Die Aufarbeitung erfolgt bei 
10 den erfindungsgemaBen Verfahren jeweils nach ublichen Methoden (vgl. die Herstel- 
lungsbeispiele). 

Bei der Herstellung von Verbindungen, in denen R 4 fur einen tertiaren Alkylrest 
steht, erweist es sich in manchen Fallen als vorteilhaft die Verbindungen der Formel 
15 (la) bzw. der Formel (Ilia) mit tertiaren Alkoholen in Gegenwart von starken Sauren, 
wie z.B. Trifluoressigsaure und/oder Schwefelsaure umzusetzen (vgl. auch die Her- 
stellungsbeispiele). 

Die Wirkstoffe eignen sich bei guter Pflanzenvertraglichkeit und gtinstiger Warm- 
20 blutertoxizitat zur Bekampfimg von tierischen Schadlingen, insbesondere Insekten, 
Spinnentieren und Nematoden, die in der Landwirtschaft, in Forsten, im Vorrats- und 
Materialschutz sowie auf dem Hygienesektor vorkommen. Sie konnen vorzugsweise 
als Pflanzenschutzmittel eingesetzt werden. Sie sind gegen normal sensible und resi- 
stente Arten sowie gegen alle oder einzelne Entwicklungsstadien wirksam. Zu den 
25 oben erwahnten Schadlingen gehoren: 

Aus der Ordnung der Isopoda z.B. Oniscus asellus, Armadillidium vulgare, Porcellio 
scaber. 

30 Aus der Ordnung der Diplopoda z.B. Blaniulus guttulatus. 
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Aus der Ordnung der Chilopoda z.B. Geophilus carpophagus, Scutigera spp.. 
Aus der Ordnung der Symphyla z.B. Scutigerella immaculata. 
5 Aus der Ordnung der Thy s amir a z.B. Lepisma saccharina. 

Aus der Ordnung der Collembola z.B. Onychiurus armatus. 

Aus der Ordnung der Orthoptera z.B. Acheta domesticus, Gryllotalpa spp., Locusta 
10 migratoria migratorioides, Melanoplus spp., Schistocerca gregaria. 

Aus der Ordnung der Blattaria z.B. Blatta orientals, Periplaneta americana, 
Leucophaea maderae, Blattella germanica. 

1 5 Aus der Ordnung der Dermaptera z.B. Forficula auricularia. 

Aus der Ordnung der Isoptera z.B. Reticulitermes spp.. 

Aus der Ordnung der Phthiraptera z.B. Pediculus humanus corporis, Haematopinus 
20 spp., Linognathus spp., Trichodectes spp., Damalinia spp.. 

Aus der Ordnung der Thysanoptera z.B. Hercinothrips femoralis, Thrips tabaci, 
Thrips palmi, Frankliniella accidentalis. 

25 Aus der Ordnung der Heteroptera z.B. Eurygaster spp., Dysdercus intermedins, 
Piesma quadrata, Cimex lectularius, Rhodnius prolixus, Triatoma spp. 

Aus der Ordnung der Homoptera z.B. Aleurodes brassicae, Bemisia tabaci, 
Trialeurodes vaporariorum, Aphis gossypii, Brevicoryne brassicae, Cryptomyzus 
30 ribis, Aphis fabae, Aphis pomi, Eriosoma lanigerum, Hyalopterus arundinis, Phyl- 
loxera vastatrix, Pemphigus spp., Macrosiphum avenae, Myzus spp., Phorodon 
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humuli, Rhopaiosiphum padi, Empoasca spp., Euscelis bilobatus, Nephotettix 
cincticeps, Lecanium corni, Saissetia oleae, Laodelphax striatellus, Nilaparvata 
lugens, Aonidiella aurantii, Aspidiotus hederae, Pseudococcus spp., Psylla spp. 

5 Aus der Ordnung der Lepidoptera z.B. Pectinophora gossypiella, Bupalus piniarius, 
Cheimatobia brumata, Lithocolletis blancardella, Hyponomeuta padella, Plutella 
xylostella, Malacosoma neustria, Euproctis chrysorrhoea, Lymantria spp., 
Bucculatrix thurberiella, Phyllocnistis citrella, Agrotis spp., Euxoa spp., Feltia spp., 
Earias insulana, Heliothis spp., Mamestra brassicae, Panolis flammea, Spodoptera 
10 spp., Trichoplusia ni, Carpocapsa pomonella, Pieris spp., CHlo spp., Pyrausta 
nubilalis, Ephestia kuehniella, Galleria mellonella, Tineola bisselliella, Tinea 
pellionella, Hofinannophila pseudospretella, Cacoecia podana, Capua reticulana, 
Choristoneura fumiferana, Clysia ambiguella, Homona magnanima, Tortrix viridana, 
Cnaphalocerus spp., Oulema oryzae. 

15 

Aus der Ordnung der Coleoptera z.B. Anobium punctatum, Rhizopertha dominica, 
Bruchidius obtectus, Acanthoscelides obtectus, Hylotrupes bajulus, Agelastica alni, 
Leptinotarsa decemlineata, Phaedon cochleariae, Diabrotica spp., Psylliodes 
chrysocephala, Epilachna varivestis, Atomaria spp., Oryzaephilus surinamensis, 

20 Anthonomus spp., Sitophilus spp., Otiorrhynchus sulcatus, Cosmopolites sordidus, 
Ceuthorrhynchus assimilis, Hypera postica, Dermestes spp., Trogoderma spp., 
Anthrenus spp., Attagenus spp., Lyctus spp., Meligethes aeneus, Ptinus spp., Niptus 
hololeucus, Gibbium psylloides, Tribolium spp., Tenebrio molitor, Agriotes spp., 
Conoderus spp., Melolontha melolontha, Amphimallon solstitialis, Costelytra 

25 zealandica, Lissorhoptrus oryzophilus. 

Aus der Ordnung der Hymenoptera z.B. Diprion spp., Hoplocampa spp., Lasius spp., 
Monomorium pharaonis, Vespa spp. 

30 Aus der Ordnung der Diptera z.B. Aedes spp., Anopheles spp., Culex spp., 
Drosophila melanogaster, Musca spp., Fannia spp., Calliphora erythrocephala, 
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Lucilia spp., Chrysomyia spp., Cuterebra spp., Gastrophilus spp., Hyppobosca spp., 
Stomoxys spp., Oestrus spp., Hypoderma spp., Tabanus spp., Tannia spp., Bibio 
hortulanus, Oscinella frit, Phorbia spp., Pegomyia hyoscyami, Ceratitis capitata, 
Dacus oleae, Tipula paludosa, Hylemyia spp., Liriornyza spp.. 

5 

Aus der Ordnung der SiphonapterazJB. Xenopsylla cheopis, Ceratophyllus spp.. 

Aus der Klasse der Arachnida z.B. Scorpio maurus, Latrodectus mac tans, Acarus 
siro, Argas spp., Ornithodoros spp., Dermanyssus gallinae, Eriophyes ribis ? Phyl- 
10 locoptruta oleivora, Boophilus spp., Rhipicephalus spp., Amblyomma spp., 
Hyalomma spp., Ixodes spp., Psoroptes spp., Chorioptes spp., Sarcoptes spp., 
Tarsonemus spp., Bryobia praetiosa, Panonychus spp., Tetranychus spp., 
Hemitarsonemus spp., Brevipalpus spp.. 

15 Zu den pflanzenparasitaren Nematoden gehoren z.B. Pratylenchus spp., Radopholus 
similis, Ditylenchus dipsaci, Tylenchulus semipenetraas, Heterodera spp., Globodera 
spp., Meloidogyne spp., Aphelenchoides spp., Longidorus spp., Xiphinema spp., 
Trichodorus spp., Bursaphelenchus spp.. 

20 Die erfindungsgemaBen Stoffe lassen sich mit besonders gutem Erfolg zur Bekamp- 
fung von pflanzenschadigenden Insekten, wie z.B. gegen Raupen des Baumwoll- 
kapselwurms (Heliothis virescens), die Larven des Meerrettichkafers (Phaedon 
cochleariae), die Raupen der Kohlschabe (Plutella xylostella) sowie Raupen des 
Heerwurms (Spodoptera exigua und Spodoptera frugioerda) einsetzen. 

25 

Die erfindunsgemaflen Verbindungen konnen gegebenenfalls in bestimmten Kon- 
zentrationen bzw. Aufwandmengen auch als Herbizide und Mikrobizide, beispiels- 
weise als Fungizide, Antimykotika und Bakterizide verwendet werden. Sie lassen 
sich gegebenenfalls auch als Zwischen- oder Vorprodukte fur die Synthese weiterer 
30 Wirkstoffe einsetzen. 
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Erfindungsgemafl konnen alle Pflanzen und Pflanzenteile behandelt werden. Unter 
Pflanzen werden hierbei alle Pflanzen und Pflanzenpopulationen verstanden, wie er- 
wiinschte und unerwunschte Wildpflanzen oder Kulturpflanzen (einschliefilich natiir- 
lich vorkonunender Kulturpflanzen). Kulturpflanzen konnen Pflanzen sein, die durch 
5 konventionelle Zuchtungs- mid Optimierungsmethoden oder durch biotechnologische 
und gentechnologische Methoden oder Kombinationen dieser Methoden erhalten 
werden konnen, einschliefilich der transgenen Pflanzen und einschlieBlich der durch 
Sortenschutzrechte schiitzbaren oder nicht schtitzbaren Pflanzensorten. Unter Pflan- 
zenteilen sollen alle oberirdischen und unterirdischen Teile und Organe der Pflanzen, 
10 wie Spross, Blatt, Blute und Wurzel verstanden werden, wobei beispielhaft Blatter, 
Nadeki, Stengel, Stamnie, Bliiten, Fruchtkorper, Frttchte und Samen sowie Wurzeln, 
Knollen und Rhizome aufgefuhrt werden. Zu den Pflanzenteilen gehort auch Ernte- 
gut sowie vegetatives und generatives Vermehrungsmaterial, beispielsweise Steck- 
linge, Knollen, Rhizome, Ableger und Samen. 

15 

Die erfindungsgemaBe Behandlung der Pflanzen und Pflanzenteile mit den Wirk- 
stoffen erfolgt direkt oder durch Einwirkung auf deren Umgebung, Lebensraum oder 
Lagerraum nach den ublichen Behandlungsmethoden, z.B. durch Tauchen, Spruhen, 
Verdampfen, Vernebeln, Streuen, Aufstreichen und bei Vermehrungsmaterial, insbe- 
20 sondere bei Samen, weiterhin durch ein- oder mehrschichtiges Umhiillen. 

Wie bereits oben erwahnt, konnen erfmdungsgemaB alle Pflanzen und deren Teile 
behandelt werden. In einer bevorzugten Ausfuhrungsform werden wild vorkommen- 
de oder durch konventionelle biologische Zuchtmethoden, wie Kreuzung oder Proto- 

25 plastenfusion erhaltenen Pflanzenarten und Pflanzensorten sowie deren Teile be- 
handelt. In einer weiteren bevorzugten Ausfuhrungsform werden transgene Pflanzen 
und Pflanzensorten, die durch gentechnologische Methoden gegebenenfalls in 
Kombination mit konventionellen Methoden erhalten wurden (Genetic Modified 
Organisms) und deren Teile behandelt. Der Begriff "Teile" bzw. "Teile von 

30 Pflanzen" oder "Pflanzenteile" wurde oben erlautert. 
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Besonders bevorzugt werden erfindungsgemaB Pflanzen der jeweils handelsiiblichen 
oder in Gebrauch befindlichen Pflanzensorten behandelt Unter Pflanzensorten 
versteht man Pflanzen mit bestimmten Eigenschaften ("Traits"), die sowohl durch 
konventionelle Zuchtung, durch Mutagenese oder durch rekombinante DNA- 
5 Techniken erhalten worden sind. Das konnen Sorten, Bio- oder Genotypen sein. 

Je nach Pflanzenarten bzw. Pflanzensorten, deren Standort und Wachstumsbe- 
dingungen (Boden, Klima, Vegetationsperiode, Emahrung) konnen durch die er- 
findungsgemafie Behandlung auch iiberadditive ("synergistische") Effekte auftreten. 

10 So sind beispielsweise erniedrigte Aufwandmengen und/oder Erweiterungen des 
Wirkungsspektrums und/oder eine Verstarkung der Wirkung der erfindungsgemaB 
verwendbaren Stoffe und Mittel, besseres Pflanzenwachstum, erhohte Toleranz ge- 
gentiber hohen oder niedrigen Temperaturen, erhohte Toleranz gegen Trockenheit 
oder gegen Wasser- bzw. Bodensalzgehalt, erhohte Bltihleistung, erleichterte Ernte, 

1 5 Beschleunigung der Reife, hohere Ernteertrage, hOhere Qualitat und/oder hoherer 
Emahrungswert der Ernteprodukte, hohere Lagerfahigkeit und/oder Bearbeitbarkeit 
der Ernteprodukte moglich, die tiber die eigentlich zu erwartenden Effekte hinaus- 
gehen. 

20 Zu den bevorzugten erfindungsgemaB zu behandelnden transgenen (gentechnolo- 
gisch erhaltenen) Pflanzen bzw. Pflanzensorten gehoren alle Pflanzen, die durch die 
gentechnologische Modifikation genetisches Material erhielten, welches diesen 
Pflanzen besondere vorteilhafte wertvolle Eigenschaften ("Traits") verleiht. Beispiele 
fur solche Eigenschaften sind besseres Pflanzenwachstum, erhohte Toleranz gegen- 

25 iiber hohen oder niedrigen Temperaturen, erhohte Toleranz gegen Trockenheit oder 
gegen Wasser- bzw. Bodensalzgehalt, erhohte Bltihleistung, erleichterte Ernte, Be- 
schleunigung der Reife, hohere Ernteertrage, hohere Qualitat und/oder hSherer Er- 
nahrungswert der Ernteprodukte, hohere Lagerfahigkeit und/oder Bearbeitbarkeit der 
Ernteprodukte. Weitere und besonders hervorgehobene Beispiele fur solche Eigen- 

30 schaften sind eine erhohte Abwehr der Pflanzen gegen tierische und mikrobielle 
Schadlinge, wie gegentiber Insekten, Milben, pflanzenpathogenen Pilzen, Bakterien 
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und/oder Viren sowie eine erhohte Toleranz der Pflanzen gegen bestimmte herbizide 
Wirkstoffe. Als Beispiele transgener Pflanzen werden die wichtigen Kuliurpflanzen, 
wie Getreide (Weizen, Reis), Mais, Soja, Kartoffel, Baumwolle, Raps sowie Obst- 
pflanzen (mit den Friichten Apfel, Birnen, Zitrusfriichten und Weintrauben) erwahnt, 
5 wobei Mais, Soja, Kartoffel, Baumwolle und Raps besonders hervorgehoben werden, 
Als Eigenschaften ("Traits") werden besonders hervorgehoben die erhohte Abwehr 
der Pflanzen gegen Insekten durch in den Pflanzen entstehende Toxine, insbesondere 
solche, die durch das genetische Material aus Bacillus Thuringiensis (z.B. durch die 
Gene CryIA(a), CryIA(b), CryIA(c), CryllA, CrylHA, CryIIIB2, Cry9c Cry2Ab, 

10 Cry3Bb und CrylF sowie deren Kombinationen) in den Pflanzen erzeugt werden (im 
folgenden "Bt Pflanzen"). Als Eigenschaften ("Traits") werden auch besonders 
hervorgehoben die erhohte Abwehr von Pflanzen gegen Pilze, Bakerien und Viren 
durch Systemische Akquirierte Resistenz (SAR), Systemin, Phytoalexine, Elicitoren 
sowie Resistenzgene und entsprechend exprimierte Proteine und Toxine. Als 

15 Eigenschaften ("Traits") werden weiterhin besonders hervorgehoben die erhohte 
Toleranz der Pflanzen gegemiber bestimmten herbiziden Wirkstoffen, beispielsweise 
hnidazolinonen, Sulfonylharnstoffen, Glyphosate oder Phosphinotricin (z.B. "PAT"- 
Gen). Die jeweils die gewunschten Eigenschaften ("Traits") verleihenden Gene 
konnen auch in Kombinationen miteinander in den transgenen Pflanzen vorkommen. 

20 Als Beispiele fur "Bt Pflanzen" seien Maissorten, Baumwollsorten, Sojasorten und 
Kartoffelsorten genannt, die unter den Handelsbezeichnungen YIELD GARD® (z.B. 
Mais, Baumwolle, Soja), KnockOut® (z.B. Mais), StarLink® (z.B. Mais), Bollgard® 
(Baumwolle), Nucotn® (Baumwolle) und NewLeaf® (Kartoffel) vertrieben werden. 
Als Beispiele fur Herbizid tolerante Pflanzen seien Maissorten, Baumwollsorten und 

25 Sojasorten genannt, die unter den Handelsbezeichnungen Roundup Ready® 
(Toleranz gegen Glyphosate z.B. Mais, Baumwolle, Soja), Liberty Link® (Toleranz 
gegen Phosphinotricin, z.B. Raps), IMI® (Toleranz gegen Imidazolinone) und STS® 
(Toleranz gegen Sulfonylharnstoffe z.B- Mais) vertrieben werden. Als Herbizid 
resistente (konventionell auf Herbizid-Toleranz geztichtete) Pflanzen seien auch die 

30 unter der Bezeichnung Clearfield® vertriebenen Sorten (z.B. Mais) erwahnt. Selbst- 
verstandlich gelten diese Aussagen auch fur in der Zukunft entwickelte bzw. zu- 
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kunftig auf den Markt kommende Pflanzensorten mit diesen oder zukiinftig ent- 
wickelten genetischen Eigenschaften ("Traits"). 

Die aufgefiihrten Pflanzen konnen besonders vorteilhafl erfindungsgemaB mit den 
5 Verbindungen der Formel (I) behandelt werden. Die bei den Wirkstoffen oben ange- 
gebenen Vorzugsbereiche gelten auch fur die Behandlung dieser Pflanzen. Besonders 
hervorgehoben sei die Pflanzenbehandlnng mit den im vorliegenden Text speziell 
aufgeflihrten Verbindungen. 

10 Die Wirkstoffe konnen in die ublichen Formulierungen uberfuhrt werden, wie L6- 
sungen, Emulsionen, Spritzpulver, Suspensionen, Pulver, Staubemittel, Pasten, losli- 
che Pulver, Granulate, Suspensions-Emulsions-Konzentrate, Wirkstoff-impragnierte 
Natur- und synthetische Stoffe sowie Feinstverkapselungen in polymeren Stoffen. 

1 5 Diese Formulierungen werden in bekannter Weise hergestellt, z.B. durch Vermischen 
der Wirkstoffe mit Streckmitteln, also fliissigen Losungsmitteln und/oder festen Tra- 
gerstoffen, gegebenenfalls unter Verwendung von oberflachenaktiven Mitteln, also 
Emulgiermitteln und/oder Dispergieraiitteln und/oder schaumerzeugenden Mitteln. 

20 im Falle der Benutzung von Wasser als Streckmittel konnen z.B. auch organische 
Losungsmittel als Hilfslosungsmittel verwendet werden. Als fliissige Losungsmittel 
kommen im wesentlichen in Frage: Aromaten, wie Xylol, Toluol, oder Alkyl- 
naphthaline, chlorierte Aromaten und chlorierte aliphatische Kohlenwasserstoffe, wie 
Chlorbenzole, Chlorethylene oder Methylenchlorid, aliphatische Kohlenwasserstoffe, 

25 wie Cyclohexan oder Paraffine, z.B. Erdolfraktionen, mineralische und pflanzliche 
Ole, Alkohole, wie Butanol oder Glykol sowie deren Ether und Ester, Ketone wie 
Aceton, Methylethylketon, Methylisobutylketon oder Cyclohexanon, stark polare 
Losungsmittel, wie Dimethylformamid und Dimethylsulfoxid, sowie Wasser. 



30 



Als feste Tragerstoffe kommen in Frage 
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z.B. Ammoniumsalze und naturliche Gesteinsmehle, wie Kaoline, Tonerden, Tal- 
kum, Kreide, Quarz, Attapulgit, Montmorillonit oder Diatomeenerde und synthe- 
tische Gesteinsmehle, wie hochdisperse Kieselsaure, Aluminiumoxid und Silikate, 
als feste Tragerstoffe fur Granulate kommen in Frage: z.B. gebrochene und fraktio- 
5 nierte naturliche Gesteine wie Calcit, Marmor, Bims, Sepiolith, Dolomit sowie syn- 
thetische ZGranulate aus anorganischen und organischen Mehlen sowie Granulate 
aus organischem Material wie Sagemehl, Kokosnussschalen, Maiskolben und Ta- 
bakstengeln; als Emulgier- und/oder schaumerzeugende Mittel kommen in Frage: 
z.B. nichtionogene und anionische Etnulgatoren, wie Polyoxyethylen-Fettsaure- 
10 Ester, Polyoxyethylen-Fettalkohol-Ether, z.B. Alkylaryl-polyglykolether, Alkylsul- 
fonate, Alkylsulfate, Arylsulfonate sowie EinweiBhydrolysate; als Dispergiermittel 
kommen in Frage: z.B. Lignin-Sulfitablaugen und Methylcellulose. 

Es konnen in den Formulierungen Haftmittel wie Carboxymethylcellulose, naturliche 
15 und synthetische pulvrige, komige oder latexformige Polymere verwendet werden, 
wie Gummiarabicum, Polyvinylalkohol, Polyvinylacetat, sowie naturliche Phospho- 
lipide, wie Kephaline und Lecithine und synthetische Phospholipide. Weitere Addi- 
tive konnen mineralische und vegetabile Ole sein. 

20 Es konnen Farbstoffe wie anorganische Pigmente, z.B. Eisenoxid, Titanoxid, Ferro- 
cyanblau und organische Farbstoffe, wie Alizarin-, Azo- und Metallphthalocyanin- 
farbstoffe und Spurennahrstoffe wie Salze von Eisen, Mangan, Bor, Kupfer, Kobalt, 
Molybdan und Zink verwendet werden. 

25 Die Formulierungen enthalten im allgemeinen zwischen 0,1 und 95 Gew.-% Wirk- 
stoff, vorzugsweise zwischen 0,5 und 90 %. 

Der erfindungsgemaBe Wirkstoff kann in seinen handelsublichen Formulierungen so- 
wie in den aus diesen Formulierungen bereiteten Anwendungsformen in Mischung 
30 mit anderen Wirkstoffen, wie Insektiziden, Lockstoffen, Sterilantien, Bakteriziden, 
Akariziden, Nematiziden, Fungiziden, wachstumsregulierenden Stoffen oder Herbi- 
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ziden vorliegen. Zu den Insektiziden zahlen beispielsweise Phosphorsaureester, Car- 
bamate, Carbonsaureester, chlorierte Kohlenwasserstoffe, Phenylhamstoffe, durch 
Mikroorganismen hergestellte Stoffe u.a. 

5 Besonders giinstige Mischpartner sind z.B. die folgenden: 
Fungizide: 

Aldimorph, Ampropylfos, Ampropylfos-Kalium, Andoprim, Anilazin, Azaconazol, 
1 0 Azoxystrobin, 

Benalaxyl, Benodanil, Benomyl, Benzamacril, Benzamacryl-isobutyl, Bialaphos, 
Binapacryl, Biphenyl, Bitertanol, Blasticidin-S, Bromuconazol, Bupirimat, 
Buthiobat, 

15 

Calciumpolysulfid, Capsimycin, Captafol, C apt an, Carbendazim, Carboxin, Carvon, 
Chinomethionat (Quinometbionat), ChlobentWazon, Chlorfenazol, Chloroneb, 
Chloropicrin, Chlorothalonil, Chlozolinat, Clozylacon, Cufraneb, Cymoxanil, 
Cyproconazol, Cyprodinil, Cyprofuram, 

20 

Debacarb, Dichlorophen, Diclobutrazol, Diclofluanid, Diclomezin, Dicloran, 
Diethofencarb, Difenoconazol, Dimethirimol, Dimethomoiph, Diniconazol, 
Diniconazol-M 5 Dinocap, Diphenylamin, Dipyxithione, Ditalimfos, Dithianon, 
Dodemorph, Dodine, Drazoxolon, 

25 

Ediphenphos, Epoxiconazol, Etaconazol, Ethirimol, Etridiazol, 

Famoxadon, Fenapanil, Fenarimol, Fenbuconazol, Fenfuram, Fenitropan ? 
Fenpiclonil, Fenpropidin, Fenpropimorph, Fentinacetat, Fentinhydroxyd, Ferbam, 
30 Ferimzon, Fluazinam, Flumetover, Fluoromid, Fluquinconazol, Flurprimidol, 
Flusilazol, Flusulfamid, Flutolanil, Flutriafol, Folpet, Fosetyl-Alminium, Fosetyl- 



WO 01/85705 



-23- 



PCT/EPO 1/04899 



Natrium, Fthalid, Fuberidazol, Furalaxyl, Furametpyr, Furcarbonil, Furconazol, 
Furconazol-cis, Furmecyclox, 

Guazatin, 

5 

Hexachlorobenzol, Hexaconazol, Hymexazol, 

Imazalil, Imibenconazol, Iminoctadin, Iminoctadinealbesilat, Iminoctadinetriacetat, 
Iodocarb, Ipconazol, Iprobenfos (IBP), Iprodione, Irumamycin, Isoprothiolan, 
10 Isovaledione, 

Kasugamycin, Kresoxim-methyl, Kupfer-Zubereitungen, wie: Kupferhydroxid, 
Kupfernaphthenat, Kupferoxychlorid, Kupfersulfat, Kupferoxid, Oxin-Kupfer und 
Bordeaux-Mischung, 

15 

Mancopper, Mancozeb, Maneb, Meferimzone, Mepanipyrim, Mepronil, Metalaxyl, 
Metconazol, Methasulfocarb, Methfuroxam, Metiram, Metomeclam, Metsulfovax, 
Mildiomycin, Myclobutanil, Myclozolin, 

20 Nickel-dimethyldithiocarbamat, Nitrothal-isopropyl, Nuarimol, 

Ofurace, Oxadixyl, Oxamocarb, Oxolinicacid, Oxycarboxim, Oxyfenthiin, 

Paclobutrazol, Pefurazoat, Penconazol, Pencycuron, Phosdiphen, Pimaricin, 
25 Piperalin, Polyoxin, Polyoxorim, Probenazol, Prochloraz, Procymidon, Propamocarb, 
Propanosine-Natrium, Propiconazol, Propineb, Pyrazophos, Pyrifenox, Pyrimethanil, 
Pyroquilon, Pyroxyfiir, 

Quinconazol, Quintozen (PCNB), 

30 

Schwefel und Schwefel-Zubereitungen, 
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Tebuconazol, Tecloftalam, Tecnazen, Tetcyclacis, Tetraconazol, Thiabendazole 
Thicyofen, Thifluzamide, Thiophanate-methyl, Thirarn, Tioxymid, Tolclofos-methyl, 
Tolylfluanid, Triadimefon, Triadimenol, Triazbutil, Triazoxid, Trichlamid, 
5 Tricyclazol, Tridemorph, Triflumizol, Triform, Triticonazol, 

Uniconazol, 

Validamycin A, Vinclozolin, Viniconazol, 

10 

Zarilamid, Zineb, Ziram sowie 
Dagger G, 
15 OK-8705, 
OK-8801, 

oc-( 1 , 1 -Dimethylethyl)-B-(2-phenoxyethyl)- 1 H- 1 ,2,4-triazol- 1 -ethanol, 

20 

a-(2 ? 4-Dichlorphenyl)-B-fluor-b-propyl- 1 H- 1 ,2,4-triazoM -ethanol, 

a-(2,4-Dichlorphenyl)-B-metto^ 

25 a-(5-Methyl-l,3-dioxa^ 
triazol- 1 -ethanol, 

(5RS ? 6RS)-6-Hydroxy-2 ? 2 ? 7 5 7-tetramethyl-5-(lH- 1 ,2,4-triazol- 1 -yl)-3-octanon, 
30 (E)-a-(>Iethoxyimino)-N-methyl-2-phenoxy-phenylacetamid ? 
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{2-Methyl- 1 -[[[1 -(4-methylphenyl)-ethyl] -aiiuno]-carbonyl]-propyl}-carbaminsaure- 
1 -isopropylester 

1 -(2,4-Dichlorphenyl)-2-( 1 H- 1 ,2,4-triazol- 1 -yl)-ethanon-0-(phenylmethyl)-oxim 3 

5 

1 -(2-Methyl- 1 -naphthalenyl)- 1 H-pyrrol-2 ? 5 -dion, 
1 -(3 , 5 -Dichlorphenyl)-3 -(2-propenyl)-2, 5 -pyrrolidindion, 
1 0 1 -[(piiodmethyl)-sulfonyl]-4-methyl-benzol 3 

1 -[[2-(2,4-Dichlorphenyl> 1 ,3 -dioxolan-2-yl]-methyl]- lH-irnidazol, 
l-[[2-(4-Chlorphenyl)-3-pheny^ 

15 

1 - [ 1 - [2- [(2,4-Dichlorphenyl)-methoxy] -phenyl] -ethenyl] - 1 H-imidazol, 

1- Methyl-5-nonyl-2-(phenylmethyl)-3-pyrrolidinol 3 

20 2^6 f -Dibrom-2-methyl-4 ? -trifto^ 
carboxanilid, 

2 ? 2-Dichlor-N-[l-(4-chlorphenyl)-ethyl]- 1 -ethyl-3-methyl-cyclopropancarboxamid, 
25 2 ? 6-Dichlor-5-(methyltWo)-4-p}nimidinyl4hiocyanat ;> 
2,6-Dichlor-N-(4-trifluormethylbenzyl)-benzamid 9 
2, 6-Dichlor-N- [ [4-(trifluormethyl)-phenyl] -methyl] -benzamid, 

30 

2- (2 5 3 9 3-Triiod-2-propenyl)-2H-tetrazol, 
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2-[(l -Methylethyl)-sulfonyl]-5-(trichlormethyl)- 1 ,3 ,4-thiadiazol, 

2-[[6-Deoxy-4-0<4-0-methyl-fl^ 
methoxy-lH-pyrrolo[2,3-d]pyrimidin-5-caxbonitril ? 

2-Aminobutan, 

2-Brom-2-(brommethyl)-pentandinitril, 

2-Chlor-N-(2,3 -dihydro- 1 , 1 ,3 -trimethyl- 1 H-inden-4-yl)-3 -pyridincarboxamid, 
2-Chlor-N-(2 5 6-dimethylphe^ 

2- Phenylphenol(OPP), 

3 5 4-Dichlor-l-[4-(difluomiethoxy)-phenyl]-lH-pyrrol-2 ? 5-dion ? 
3 ? 5-Dichlor-N-[cyan[(l-m^ 

3- (l ,1 -Dimethylpropyl- 1 -oxo-lH-inden-2-carbonitril, 

3 - [2-(4-Chlorphenyl)-5 -ethoxy-3 -isoxazolidinyl]-pyridin, 

4- Chlor-2-cyan-N ? N-dimethyl-5-(4-methylphenyl)-lH-imidazol-l-sul^ 
4-Methyl-tetrazolo[l 5 5-a]quinazolii>5(4H)-on, 

8-(l ,1 -Dimethylethyl)-N-ethyl-N-propyl- 1 ,4-dioxaspiro[4,5]decan-2-methanamiii 5 
8-Hydroxychinolinsulfat, 
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9H-Xanthen-9-carbonsaure-2-[(phenylamino)-carbonyy 
bis-(l-Methylethyl)^ 

5 

cis- 1 -(4-Chlorphenyl)-2-( 1 H- 1 ,2,4-triazol- 1 -yl)-cycloheptanol, 

cis-4-[3 -[4-( 1 , 1 -Dimethylpropyl)-phen^^ 
hydrochloride 

10 

Ethyl-[(4-chlorphenyl)-azo]-cyanoacetat 5 
Kaliumhydrogencarbonat, 
1 5 Methantetrathiol-Natriumsalz, 

Methyl-1 -(2,3 -dihydro-2,2-dimethyl- 1 H-inden- 1 -yl)- 1 H-imidazol-5-carboxylat, 
Methyl-N-(2 5 6-dimethylphenyl)-N-(5-isoxazolylcarbonyl)-DL-ala^ 

20 

Methyl-N-(chloracetyl)-N-(2 ? 6-dim6thylph6nyl)-DL-alaninat, 

N-(2 ? 3-Dichlor-4-hydroxyphenyl)- 1 -methyl-cyclohexancarboxamid. 

25 N-(2,6~Dimethylphenyl^ 

N-(2 ? 6-Dimethylphenyl)-2-methoxy-N-(tetrahydro-2-oxo-3-thieny^ 

N-(2-Chlor-4-nitrophenyl)-4~m 

30 

N-(4-Cyclohexylphenyl)- 1 ,4,5, 6-tetrahydro-2-pyrimidinamin, 
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N-(4-Hexylphenyl)- 1 ,4,5 ,6-tetrahydro-2-pyrimidinamin 5 
N-(5-CMor-2-methylphenyl)-2-methoxy-N-(2-oxo-3-oxazoUdinyl)- 

5 

N-(6-Methoxy)-3-pyridmyl)-cyclopropancarboxainid ? 
N-[2,2,2-Trichlor- 1 -[(chloracetyl)-amino]-ethyl]-benzamid, 
10 N-[3-Chlor-4 5 5-bis-(2-propi^ 

N-Formyl-N-hydroxy-DL-alanin -Natriumsalz, 

0 9 0-Diethyl-[2-(dipropylaiiiino)-2-oxoethyl]"ethylphosphoramidothioat ? 

15 

O-Methyl-S-phenyl-phenylpropylphosphoraniidotliioate, 
S -Methyl- 1 3 2,3 -benzothiadiazol-7-carbothioat, 
20 spiro[2H] -1-B enzopyran-2 ? 1 '(3 TT)-isob enzofuran] -3 -on ? 
Bakterizide: 

Bronopol, Dichlorophen, Nitxapyrin, Nickel-Dimethyldithiocarbamat, Kasugamycin, 
25 Octhilinon, Furancarbonsaure, Oxytetracyclin, Probenazol, Streptomycin, Teclofta- 
lam, Kupfersulfat und andere Knpfer-Zubereitungen. 
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Insektizide / Akarizide / Nematizide: 

Abamectin, Acephate, Acetamiprid, Acrinathrin, Alanycarb, Aldicarb, Aldoxycarb, 
Alpha-cypermethrin, Alphamethrin, Amitraz, Avermectin, AZ 60541, Azadirachtin, 
5 Azamethiphos, Azinphos A, Azinphos M ? Azocyclotin, 

Bacillus popilliae, Bacillus sphaericus, Bacillus subtilis, Bacillus thuringiensis, 
Baculoviren, Beauveria bassiana, Beauveria tenella, Bendiocarb, Benfuracarb, 
Bensultap, Benzoximate, Betacyfluthrin, Bifenazate, Bifenthrin, Bioethanomethrin, 
10 Biopermethrin, BPMC, Bromophos A, Bufencarb, Buprofezin, Butathiofos, Butocar- 
boxim, Butylpyridaben, 

Cadusafos, Carbaryl, Carbofuran, Carbophenothion, Carbosulfan, Cartap, Chloetho- 
carb, Chlorethoxyfos, Chlorfenapyr, Chlorfenvinphos, Chlorfluazuron, Chlormephos, 
15 Chlorpyrifos, Chlorpyrifos M, Chlovaporthrin, Cis-Resmethrin, Cispermethrin, 
Clocythrin, Cloethocarb, Clofentezine, Cyanophos, Cycloprene, Cycloprothrin, 
Cyfluthrin, Cyhalothrin, Cyhexatin, Cyperaiethrin, Cyromazine, 

Deltamethrin, Demeton M, Demeton S, Demeton-S-methyl, Diafenthiuron, Diazinon, 
20 Dichlorvos, Diflubenzuron, Dimethoat, Dimethylvinphos, Diofenolan, Disulfoton, 
Docusat-sodium, Dofenapyn, 

Eflusilanate, Emamectin, Empenthrin, Endosulfan, Entomopfthora spp., 
Esfenvalerate, Ethiofencarb, Ethion, Ethoprophos, Etofenprox, Etoxazole, Etrimfos, 

25 

Fenamiphos, Fenazaquin, Fenbutatin oxide, Fenitrothion, Fenothiocarb, Fenoxacrim, 
Fenoxycarb, Fenpropathrin, Fenpyrad, Fenpyxithrin, Fenpyroximate, Fenvalerate, 
Fipronil, Fluazinam, Fluazuron, Flubrocythrinate, Flucycloxuron, Flucythrinate, 
Flufenoxuron, Flutenzine, Fluvalinate, Fonophos, Fosmethilan, Fosthiazate, 
30 Fubfenprox, Furathiocarb, 
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Granuloseviren 

Halofenozide, HCH, Heptenophos, Hexaflumuron, Hexythiazox, Hydroprene, 
5 Imidacloprid, Isazofos, Isofenphos, Isoxathion, Ivermectin, 
Kernpolyederviren 
Lambda-cyhalothrin, Lufenuron 

10 

Malathion, Mecarbam, Metaldehyd, Methamidophos, Metharhizium anisopliae, 
Metharhizium flavoviride, Methidathion, Methiocarb, Methomyl, Methoxyfenozide, 
Metolcarb, Metoxadiazone, Mevinphos, Milbemectiti, Monocrotophos, 

1 5 Naled, Nitenpyram, Nithiazine, Novaluron 
Omethoat, Oxamyl, Oxydemethon M 

Paecilomyces fumosoroseus, Parathion A, Parathion M, Permethrin, Phenthoat, 
20 Phorat, Phosalone, Phosmet, Phosphamidon, Phoxim, Pirimicarb, Pirimiphos A, 
Pirimiphos M, Profenofos, Promecarb, Propoxur, Prothiofos, Prothoat, Pymetrozine, 
Pyraclofos, Pyresmethrin, Pyrethrum, Pyridaben, Pyridathion, Pyrimidifen, 
Pyriproxyfen, 

25 Quinalphos, 

Ribavirin 

Salithion, Sebufos, Silafluofen, Spinosad, Sulfotep, Sulprofos, 



30 
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Tau-fluvalinate, Tebufenozide, Tebufenpyrad, Tebupirimiphos, Teflubenzuron, 
Tefluthrin, Temephos, Temivinphos, Terbufos, Tetrachlorvinphos, Theta-cyper- 
methrin, Thiamethoxam, Thiapronil, TWatriphos, Thiocyclam hydrogen oxalate, 
Thiodicarb, Thiofanox, Thuringiensin, Tralocythrin, Tralomethrin, Triarathene, Tri- 
5 azamate, Triazophos, Triazuron, Trichlophenidine, TricMorfon, Triflumuron, Tri- 
methacarb, 

Vamidothion, Vaniliprole, Verticillium lecanii 

10 YI 5302 

Zeta-cypermethrin, Zolaprofos 

(lR-cis)-[5-(Phenylmethyl)-3-^ 
1 5 futanyliden)-methyl]-2,2»dimethylcyclopropancarboxylat 

(3 -Phenoxyphenyl)-methyl-2 ? 2,3 ,3 -tetramethylcyclopropanecarboxylat 

1- [(2-Chlor-54Wazolyl)methyl]te^ 
20 imin 

2^2-Chlor-6-fluorphenyl)-444KM 

2- (Acetlyoxy)-3-dodecyl- 1 ,4-naphtlialindion 

25 

2-Chlor-N-[[[4-(l-phenylethoxy)-phenyl]-amino]-carbonyy 
2-CMot-N-[[[4-^ 



3 0 3 -Methy lpheny 1-propy lcarb amat 
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4-[4-(4-Ethoxyphen^ 

4-Chlor-2-(l ,1 -dime1hylethyl)-5^ 
3 (2H)-pyridazinon 

5 

4-Chlor-2-(2-chlor-2-met^^ 
pyridazinon 

4-CUor-5-[(6-cWor-3-pyridinyl)methoxy]-2-(3 ? 4-dichlorphen 

10 

Bacillus thuringiensis strain EG-2348 

Benzoesaure [2-benzoyl-l-(l , 1 -dimethylethyl)-hydrazid 

1 5 Butansaure 2 ? 2-dimethyl-3-(2 ? 4-dichlorphenyl)-2-oxo-l~oxaspixo[4,5]dec-3-en-4-yl- 
ester 

[3-[(6-Chlor-3-pyridinyl)methyl]-2-thiazolidinyliden]-cyanamid 
20 Dihydro-2-(nitromethylen)-2H- 1 ,3-thiazine-3(4H)-carboxaldehyd 

Ethyl-[2- [[ 1 ,6-dihydro-6-oxo- 1 -(phenylmethyl)-4-pyridazinyl]oxy] ethyl]-carbamat 
N-(3 ? 4 ? 4-Trifluor- 1 -oxo-3-butenyl)-glycin 

25 • 

N-(4-Chlorphenyl)-3-[4-(d^ 
1-carboxamid 

N-[(2-Chlor-5-thiazolyl)me^ 

30 

N-Methyl-NHl -methyl-2-propenyl)- 1 ,24iydrazindicarbothioamid 
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N-Methyl-lNF-2-propenyl- 1 ,2-hydrazindicarbothio amid 
0 5 0-Diethyl-[2-(dipropylamino)-2-oxoethyl]-ethylphosphoraniidoM 

5 

Auch eine Mischung mit anderen bekannten Wirkstoffen, wie Herbiziden oder mit 
Dungemitteln mid Wachstumsregulatoren ist moglich. 

't 

Die erfindungsgemaBen Wirkstoffe konnen ferner beim Einsatz als Insektizide in 
10 ihren handelsublichen Formulierungen sowie in den aus diesen Formulierungen be- 
reiteten Anwendungsformen in Mischung mit Synergisten vorliegen. Synergisten 
sind Verbindungen, durch die die Wirkung der Wirkstoffe gesteigert wird, ohne dass 
der zugesetzte Synergist selbst aktiv wirksam sein muss. 

15 Der Wirkstoffgehalt der aus den handelsublichen Formulierungen bereiteten Anwen- 
dungsformen kann in weiten Bereichen variieren. Die Wirkstoffkonzentration der 
Anwendungsformen kann von 0,0000001 bis zu 95 Gew.-% Wirkstoff vorzugsweise 
zwischen 0,0001 und 1 Gew.-% liegen. 

20 Die Anwendung geschieht in einer den Anwendungsformen angepassten ublichen 
Weise. 

Bei der Anwendung gegen Hygiene- und Vorratsschadlinge zeichnet sich der Wirk- 
stoff durch eine hervorragende Residualwirkung auf Holz und Ton sowie durch eine 
25 gute Alkalistabilitat auf gekalkten Unterlagen aus. 

Die erfindungsgemaBen Wirkstoffe wirken nicht nur gegen Pflanzen-, Hygiene- und 
Vorratsschadlinge, sondern auch auf dem veterinarmedizinischen Sektor gegen tie- 
rische Parasiten (Ektoparasiten) wie Schildzecken, Lederzecken, Raudemilben, Lauf- 
30 milben, Fliegen (stechend und leckend), parasitierende Fliegenlarven, Lause, Haar- 
linge, Federlinge und Flohe. Zu diesen Parasiten gehoren: 
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Aus der Ordnung der Anoplurida z.B. Haematopinus spp., Linognathus spp., 
Pediculus spp., Phtirus spp., Solenopotes spp.. 

5 Aus der Ordnung der Mallophagida und den Unterordnungen Amblycerina sowie 
Ischnocerina z.B. Trimenopon spp., Menopon spp., Trinoton spp., Bovicola spp., 
Werneckiella spp., Lepikentron spp., Damalina spp., Trichodectes spp., Felicola spp.. 

Aus der Ordnung Diptera und den Unterordnungen Nematocerina sowie 
10 Brachycerina z.B. Aedes spp., Anopheles spp., Culex spp., Simulium spp., 
Eusimulium spp., Phlebotomus spp., Lutzomyia spp., Culicoides spp., Chrysops spp., 
Hybomitra spp., Atylotus spp., Tabanus spp., Haematopota spp., Philipomyia spp., 
Braula spp., Musca spp., Hydrotaea spp., Stomoxys spp., Haematobia spp., Morellia 
spp., Fannia spp., Glossina spp., Calliphora spp., Lucilia spp., Chrysomyia spp., 
15 Wohlfahrtia spp., Sarcophaga spp., Oestrus spp., Hypoderma spp., Gasterophilus 
spp., Hippobosca spp., Lipoptena spp., Melophagus spp.. 

Aus der Ordnung der Siphonapterida z.B. Pulex spp., Ctenocephalides spp., 
Xenopsylla spp., Ceratophyllus spp.. 

20 

Aus der Ordnung der Heteropterida z.B. Cimex spp., Triatoma spp., Rhodnius spp., 
Panstrongylus spp.. 

Aus der Ordnung der Blattarida z.B. Blatta orientalis, Periplaneta americana, Blattela 
25 germanica, Supella spp.. 

Aus der Unterklasse der Acaria (Acarida) und den Ordnungen der Meta- sowie 
Mesostigmata z.B. Argas spp., Ornithodorus spp., Otobius spp., Ixodes spp., 
Amblyomma spp., Boophilus spp., Dermacentor spp., Haemophysalis spp., 
30 Hyalomma spp., Rhipicephalus spp., Dermanyssus spp., Raillietia spp., 
Pneumonyssus spp., Sternostoma spp., Varroa spp.. 
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Aus der Ordnung der Actinedida (Prostigmata) und Acaridida (Astigmata) z.B. 
Acarapis spp., Cheyletiella spp., Ornithocheyletia spp., Myobia spp., Psorergates 
spp., Demodex spp., Trombicula spp., Listrophorus spp., Acarus spp., Tyrophagus 
5 spp., Caloglyphus spp., Hypodectes spp., Pterolichus spp., Psoroptes spp., Chorioptes 
spp., Otodectes spp., Sarcoptes spp., Notoedres spp., Knemidocoptes spp., Cytodites 
spp., Laminosioptes spp.. 

Die erfindungsgemaSen Wirkstoffe der Formel (I) eignen sich auch zur Bekampfung 
10 von Arthropoden, die landwirtschaflliche Nutztiere, wie z.B. Kinder, Schafe, Ziegen, 
Pferde, Schweine, Esel, Kamele, Biiffel, Kaninchen, Hiihner, Puten, Enten, Ganse, 
Bienen, sonstige Haustiere wie z.B. Hunde, Katzen, Stubenvogel, Aquarienfische so- 
wie sogenannte Versuchstiere, wie z.B. Hamster, Meerschweinchen, Ratten und 
Mause befallen. Durch die Bekampfung dieser Arthropoden sollen Todesfalle und 
15 Leistungsminderungen (bei Fleisch, Milch, Wolle, Hauten, Eiern, Honig usw.) ver- 
mindert werden, so dass durch den Einsatz der erfindungsgemaGen Wirkstoffe eine 
wirtschaftlichere und einfachere Tierhaltung moglich ist. 

Die Anwendung der erfindungsgemaBen Wirkstoffe geschieht im Veterinarsektor in 
20 bekannter Weise durch enterale Verabreichung in Form von beispielsweise Tabletten, 
Kapseln, Tranken, Drenchen, Granulaten, Pasten, Boli, des feed-through- Verfahrens, 
von Zapfchen, durch parenterale Verabreichung, wie zum Beispiel durch Injektionen 
(intramuskular, subcutan, intravenos, intraperitonal u.a.), Implantate, durch nasale 
Applikation, durch dermale Anwendung in Form beispielsweise des Tauchens oder 
25 Badens (Dippen), Spriihens (Spray), Aufgieliens (Pour-on und Spot-on), des 
Waschens, des Einpudems sowie mit Hilfe von wirkstoffhaltigen Formkorpern, wie 
Halsbandern, Ohrmarken, Schwanzmarken, GliedmaBenbandern, Halftem, Markie- 
rungsvorrichtungen usw. 

30 Bei der Anwendung fur Vieh, Geflugel, Haustiere etc. kann man die Wirkstoffe der 
Formel (I) als Formulierungen (beispielsweise Pulver, Emulsionen, fliefifahige Mit- 
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tel), die die Wirkstoffe in einer Menge von 1 bis 80 Gew.-% enthalten, direkt oder 
nach 100 bis 10 000-facher Verdunnung anwenden oder sie als chemisches Bad ver- 
wenden. 

5 AnBerdem wurde gefunden, dass die erfindungsgemaBen Verbindungen eine hohe 
insektizide Wirkung gegen Insekten zeigen, die technische Materialien zerstoren. 

Beispielhaft und vorzugsweise - ohne jedoch zu limitieren - seien die folgenden In- 
sekten genannt: 

10 

Kafer wie 

Hylotrupes bajulus, Chlorophorus pilosis, Anobium punctatum, Xestobium 
rufovillosum, Ptilinus pecticornis, Dendrobium pertinex, Ernobius mollis, Priobium 
15 carpini, Lyctus brunneus, Lyctus africanus, Lyctus planicollis, Lyctus linearis, 
Lyctus pubescens, Trogoxylon aequale, Minthes rugicollis, Xyleborus spec. 
Tryptodendron spec. Apate monachus, Bostrychus capucins, Heterobostrychus 
brunneus, Sinoxylon spec. Dinoderus minutus. 

20 Hautfliigler wie 

Sirex juvencus, Urocerus gigas, Urocerus gigas taignus, Urocerus augur. 
Termiten wie 

25 Kalotermes flavicollis, Cryptotermes brevis, Heterotermes indicola, Reticulitennes 
flavipes, Reticulitermes santonensis, Reticulitermes lucifugus, Mastotermes 
darwiniensis, Zootermopsis nevadensis, Coptotermes formosanus. 

Borstenschwanze wie Lepisma saccharina. 



30 
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Unter technischen Materialien sind irn vorliegenden Zusammenhang nicht-lebende 
Materialien zu verstehen, wie vorzugsweise Kunststoffe, Klebstoffe, Leime, Papiere 
und Kartone, Leder, Holz, Holzverarbeitungsprodukte und AnstrichmitteL 

5 Gaiiz besonders bevorzugt handelt es sich bei dem vor Insektenbefall zu schutzenden 
Material um Holz und Holzverarbeitungsprodukte. 

Unter Holz und Holzverarbeitungsprodukten, welche durch das erfindungsgemaBe 
Mittel bzw. dieses enthaltende Mischungen geschoitzt werden kann, ist beispielhaft 
10 zuverstehen: 

Bauholz, Holzbalken, Eisenbahnschwellen, Briickenteile, Bootsstege, Holzfahrzeuge, 
Kisten, Paletten, Container, Telefonmasten, Holzverkleidungen, Holzfenster und 
-turen, Sperrholz, Spanplatten, Tischlerarbeiten oder Holzprodukte, die ganz allge- 
1 5 mein beim Hausbau oder in der Bautischlerei Verwendung fmden. 

Die Wirkstoffe konnen als solche, in Form von Konzentraten oder allgemein tibli- 
chen Formulierungen wie Pulver, Granulate, Losungen, Suspensionen, Emulsionen 
oder Fasten angewendet werden. 

20 

Die genannten Fonnulierungen konnen in an sich bekannter Weise hergestellt wer- 
den, z.B. durch Vermischen der Wirkstoffe mit mindestens einem Losungs- bzw. 
Verdtinnungsmittel, Emulgator, Dispergier- und/oder Binde- oder Fixiermittels, 
Wasser-Repellent, gegebenenfalls Sikkative und UV-Stabilisatoren und gegebenen- 
25 falls Farbstoffen und Pigmenten sowie weiteren Verarbeitungshilfsmitteln. 

Die zum Schutz von Holz und Holzwerkstoffen verwendeten insektiziden Mittel oder 
Konzentrate enthalten den erfmdungsgemaflen Wirkstoff in einer Konzentration von 
0,0001 bis 95 Gew.-%, insbesondere 0,001 bis 60 Gew.-%. 
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Die Menge der eingesetzten Mittel bzw. Konzentrate ist von der Art und dem Vor- 
kommen der Insekten und von dem Medium abhangig. Die optimale Einsatzmenge 
kann bei der Anwendung jeweils durch Testreihen ermittelt werden. Im allgemeinen 
ist es jedoch ausreichend 0,0001 bis 20 Gew.-%, vorzugsweise 0,001 bis 10 Gew.-% 5 
5 des Wirkstoffs, bezogen auf das zu schiitzende Material, einzusetzen. 

Als Losungs- und/oder Verdtimiungsmittel dient ein organisch-chemisches Losungs- 
mittel oder Losungsmittelgemisch und/oder ein oliges oder olartiges schwer fltichti- 
ges organisch-chemisches Losungsmittel oder Losungsmittelgemisch und/oder ein 
10 polares organisch-chemisches Losungsmittel oder Losungsmittelgemisch und/oder 
Wasser und gegebenenfalls einen Emulgator und/oder Netzmittel. 

Als organisch-chemische Losungsmittel werden vorzugsweise olige oder olartige 
Losungsmittel mit einer Verdunstungszahl iiber 35 und einem Flammpunkt oberhalb 
15 30°C, vorzugsweise oberhalb 45°C 5 eingesetzt. Als derartige schwerfltichtige, was- 
serunlosliche, olige und olartige Losungsmittel werden entsprechende Mineralole 
oder deren Aromatenfraktionen oder mineralolhaltige Losungsmittelgemische, vor- 
zugsweise Testbenzin, Petroleum und/oder Alkylbenzol verwendet. 

20 Vorteilhaft gelangen Mineralole mit einem Siedebereich von 170 bis 220°C, Test- 
benzin mit einem Siedebereich von 170 bis 220°C, Spindelol mit einem Siedebereich 
von 250 bis 350°C, Petroleum bzw. Aromaten vom Siedebereich von 160 bis 280°C, 
Terpentinol und dgl. zum Einsatz. 

25 In einer bevorzugten Ausfuhrimgsfonn werden flussige aliphatische Kohlenwasser- 
stoffe mit einem Siedebereich von 180 bis 210°C oder hochsiedende Gemische von 
aromatischen und aliphatischen Kohlenwasserstoffen mit einem Siedebereich von 
180 bis 220°C und/oder Spindeol und/oder Monochlomaphthalin, vorzugsweise a- 
Monochlomaphthalin, verwendet. 
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Die organischen schwerfluchtigen oligen oder olartigen Losungsmittel mit einer Ver- 
dunstungszahl iiber 35 und einem Flammpunkt oberhalb 30°C, vorzugsweise ober- 
halb 45 °C, konnen teilweise durch leicht oder mittelfluchtige organisch-chemische 
Losungsmittel ersetzt werden, mit der MaBgabe, dass das Losungsmittelgemisch 
5 ebenfalls eine Verdunstungszahl iiber 35 und einen Flammpunkt oberhalb 30°C ? vor- 
zugsweise oberhalb 45 °C, aufweist und dass das Insektizid-Fungizid-Gemisch in 
diesem Losungsmittelgemisch loslich oder emulgierbar ist. 

Nach einer bevorzugten Ausfuhrungsform wird ein Teil des organisch-chemischen 
10 Losungsmittel oder Losungsmittelgemisches oder ein aliphatisches polares orga- 
nisch-chemisches Losungsmittel oder Losungsmittelgemisch ersetzt. Vorzugsweise 
gelangen Hydroxyl- und/oder Ester- und/oder Ethergruppen enthaltende aliphatische 
organisch-chemische Losungsmittel wie beispielsweise Glycolether, Ester oder dgl. 
zur Anwendung. 

15 

Als organisch-chemische Bindemittel werden im Rahmen der vorliegenden Erfin- 
dung die an sich bekannten wasserverdunnbaren und/oder in den eingesetzten orga- 
nisch-chemischen Losungsmitteln loslichen oder dispergier- bzw. emulgierbaren 
Kunstharze und/oder bindende trocknende Ole, insbesondere Bindemittel bestehend 

20 aus oder enthaltend ein Acrylatharz, ein Vinylharz, z.B. Polyvinylacetat, Polyester- 
harz, Polykondensations- oder Polyadditionsharz, Polyurethanharz, Alkydharz bzw. 
modifiziertes Alkydharz, Phenolharz, Kohlenwasserstoffharz wie Inden-Oumaron- 
harz, Siliconharz, trocknende pflanzliche und/oder trocknende Ole und/oder physi- 
kalisch trocknende Bindemittel auf der Basis eines Natur- und/oder Kunstharzes ver- 

25 wendet. 

Das als Bindemittel verwendete Kunstharz kann in Form einer Emulsion, Dispersion 
oder Losung, eingesetzt werden. Als Bindemittel konnen auch Bitumen oder bitumi- 
nose Substanzen bis zu 10 Gew.-%, verwendet werden. Zusatzlich konnen an sich 
30 bekannte Farbstoffe, Pigmente, wasserabweisende Mittel, Geruchskorri gentien und 
Inhibitoren bzw. Korrosionsschutzmittel und dgl. eingesetzt werden. 
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Bevorzugt ist gemaB der Erfindung als organisch-chemische Bindemittel mindestens 
ein Alkydharz bzw. modifiziertes Alkydharz und/oder ein trocknendes pflanzliches 
Ol im Mittel oder im Konzentrat enthalten. Bevorzugt werden gemaB der Erfindung 
5 Alkydharze mit einem Olgehalt von mehr als 45 Gew.~%, vorzugsweise 50 bis 
68 Gew.-%, verwendet. 

Das erwahnte Bindemittel kann ganz oder teilweise durch ein Fixierungsmit- 
tel(gemisch) oder ein Weichmacher(gemisch) ersetzt werden. Diese ZusStze sollen 
10 einer Verfliichtigung der Wirkstoffe sowie einer Kristallisation bzw. Ausfallem vor- 
beugen. Vorzugsweise ersetzen sie 0,01 bis 30% des Bindemittels (bezogen auf 
100 % des eingesetzten Bindemittels). 

Die Weichmacher stammen aus den chemischen Klassen der Phthalsaureester wie 
15 Dibutyl-, Dioctyl- oder Benzylbutylphthalat, Phosphorsaureester wie Tributyl- 
phosphat, Adipinsaureester wie Di-(2-ethylhexyl)-adipat, Stearate wie Butylstearat 
oder Amylstearat, Oleate wie Butyloleat, Glycerinether oder hohermolekulare Gly- 
kolether, Glycerinester sowie p-Toluolsulfonsaureester. 

20 Fixierungsmittel basieren chemisch auf Polyvinylalkylethem wie z.B. Polyvinyl- 
methylether oder Ketonen wie Benzophenon, Ethylenbenzophenon. 

Als Losungs- bzw. Verdunnungsmittel kommt insbesondere auch Wasser in Frage, 
gegebenenfalls in Mischung mit einem oder mehreren der oben genannten organisch- 
25 chemischen Losungs- bzw. Verdunnungsmittel, Emulgatoren und Dispergatoren. 

Ein besonders effektiver Holzschutz wird durch groJBtechnische Impragnierverfahren, 
z.B. Vakuum, Doppelvakuum oder Druckverfahren, erzielt. 

30 Die anwendungsfertigen Mittel konnen gegebenenfalls noch weitere Insektizide und 
gegebenenfalls noch ein oder mehrere Fungizide enthalten. 
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Als zusatzliche Zumischpartner kommen vorzugsweise die in der WO 94/29 268 
genannten Insektizide und Fungizide in Frage. Die in diesem Dokument genannten 
Verbindungen sind ausdriicklicher Bestandteil der vorliegenden Anmeldung. 

Als ganz besonders bevorzugte Zumischpartner konnen Insektizide, wie Chlorpyri- 
phos, Phoxim, Silafluofin, Alphamethrin, Cyfluthrin, Cypermethrin, Deltametiirin, 
Permethrin, Imidacloprid, NI-25, Flufenoxuron, Hexafiumuron, Transfluthrin, Thia- 
cloprid, Methoxyphenoxid und Triflumuron, 

sowie Fungizide wie Epoxyconazole, Hexaconazole, Azaconazole, Propiconazole, 
Tebuconazole, Cyproconazole, Metconazole, Imazalil, Dichlorfluanid, Tolylfluanid, 
34od-2-propinyl-butylcarbamat, N-Octyl-isothiazolin-3-on und 4,5-Dichlor-N-octy- 
lisothiazolin-3-on, sein. 

Zugleich konnen die erfindungsgemafien Verbindungen zum Schutz vor Bewuchs 
von Gegenstanden, insbesondere von Schiffskorpern, Sieben, Netzen, Bauwerken, 
Kaianlagen und Signalanlagen, welche mit See- oder Brackwasser in Verbindung 
kommen, eingesetzt werden. 

Bewuchs durch sessile Oligochaeten, wie Kalkrohrenwurmer sowie durch Muscheln 
und Arten der Gruppe Ledamorpha (Entemnuscheln), wie verschiedene Lepas- und 
Scalpellum- Arten, oder durch Arten der Gruppe Balanomorpha (Seepocken), wie 
Balanus- oder Pollicipes-Species, erhoht den Reibungswiderstand von Schiffen und 
fuhrt in der Folge durch erhohten Energieverbrauch und daruber hinaus durch hau- 
fige Trockendockaufenthalte zu einer deutlichen Steigerung der Betriebskosten. 

Neben dem Bewuchs durch Algen, beispielsweise Ectocarpus sp. und Ceramium sp., 
kommt insbesondere dem Bewuchs durch sessile Entomostraken-Gruppen, welche 
unter dem Namen Cirripedia (Rankenflusskrebse) zusammengefasst werden, beson- 
dere Bedeutung zu. 
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Es wurde nun uberraschenderweise gefunden, dass die erfindungsgemaBen Verbin- 
dungen allein oder in Kombination mit anderen Wirkstoffen, eine hervorragende 
Antifouling (Antibewuchs)-Wirkung aufweisen. 

5 

Durch Einsatz von erfindungsgemaBen Verbindungen allein oder in Kombination mit 
anderen Wirkstoffen, kann auf den Einsatz von Schwermetallen wie z.B. in Bis(tri- 
alkylziiHi)-sulfiden, Tri-n-butylzinnlaurat, Tri-n-butylzinnchlorid, Kupfer(I)-oxid ? 
Triethylzinnchlorid, Tri-n-butyl(2-phenyl-4-chlorphenoxy)-zinn ? Tributylzinnoxid, 

10 Molybdandisulfid, Antimonoxid, polymerem Butyltitanat, Phenyl-(bispyridin)- 
wismutchlorid, Tri-w-butylzinnfluorid, Manganethylenbisthiocarbamat, Zinkdi- 
methyldithiocarbamat, Zinkethylenbisthiocarbamat, Zink- und Kupfersalze von 2- 
Pyridinthiol-l-oxid., Bisdimethyldithiocarbamoylzinkethylenbisthiocarbamat, Zink- 
oxid, Kupfer(I)-ethylen-bisdithiocarbamat, Kupferthiocyanat, Kupfernaphthenat und 

15 Tributylzinnhalogeniden verzichtet werden oder die Konzentration dieser Verbin- 
dungen entscheidend reduziert werden. 

Die anwendungsfertigen Antifoulingfarben konnen gegebenenfalls noch andere 
Wirkstoffe, vorzugsweise Algizidc, Fungizide, Herbizide, Molluskizide bzw. andere 
20 Antifouling- Wirkstoffe enthalten. 

Als Kombinationspartner fur die erfindungsgemaBen Antifouling-Mittel eignen sich 
vorzugsweise: 

25 Algizide wie 

2-tert.-Butylamino-4-cyclopropylan^ Dichlorophen, 
Diuron, Endothal, Fentinacetat, Isoproturon, Methab enzthi azuron, Oxyfluorfen, 
Quinoclamine und Terbutryn; 

30 

Fungizide wie 
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Benzo[Z?]tliiophencarbonsaurecyclohexylamid--S :> S-dioxid > Dichlofluanid, Fluor- 
folpet, 3-Iod-2-propinyl-bu1ylcarbamat, Tolylfluanid und Azole wie 

5 Azaconazole, Cyproconazole, Epoxyconazole, Hexaconazole, Metconazole, Propi- 
conazole und Tebuconazole; 



Molluskizide wie 



10 Fentinacetat, Metaldehyd, Methiocarb, Niclosamide Thiodicarb und Trimethacarb; 
oder herkommliche Antifouling-Wirkstoffe wie 



4, 5 -Dichlor-2-octyl-4-isothiazolin-3 -on, Diiodmethylparatrylsulfon, 2-(N 9 N-Di- 
methylthiocarbamoylthio)-5-nitrothiazyl 5 Kalium-, Kupfer-, Natrium- und Zinksalze 
15 von 2-Pyridinthiol- 1 -oxid ? Pyridin-txiphenylboran, Tetrabutyldistannoxan, 2,3,5,6- 
Tetrachlor-4-(methylsulfonyl)-pyridin, 2,4,5,6-Tetrachloroisophthalonitril, Tetrame- 
thylthiuramdisulfid und 2,4,6-Trichloiphenylmaleinimid. 

Die verwendeten Antifouling-Mittel enthalten die erfindungsgemafien Wirkstoff der 
20 erfmdungs gemafi en Verbindungen in einer Konzentration von 0,001 bis 50 Gew.-%, 
insbesondere von 0,01 bis 20 Gew.-%. 

Die erfindungsgemafien Antifouling-Mittel enthalten desweiteren die tiblichen Be- 
standteile wie z.B. in Ungerer, Chem. Ind. 1985, 37, 730-732 und Williams, Anti- 
25 fouling Marine Coatings, Noyes, Park Ridge, 1973 beschrieben. 

Antifouling-Anstrichmittel enthalten neben den algiziden, fungiziden, molluskiziden 
und erfindungsgemafien insektiziden Wirkstoffen insbesondere Bindemittel. 

30 Beispiele fur anerkannte Bindemittel sind Polyvinylchlorid in einem Losungsmittel- 
system, chlorierter Kautschuk in einem Losungsmittelsystem, Acrylharze in einem 



WO 01/85705 



44 



PCT/EPO 1/04899 



Losungsmittelsystem insbesondere in einem wassrigen System, Vinylchlorid/Vinyl- 
acetat-Copolymersysteme in Form wassriger Dispersionen oder in Form von organi- 
schen Losungsmittelsystemen, Butadien/Slyrol/Acrylnitril-Kautschuke, trocknende 
Ole, wie Leinsamenol, Harzester oder modifizierte Hartharze in Kombination mit 
5 Teer oder Bitumina, Asphalt sowie Epoxyverbindungen, geringe Mengen Chlor- 
kautschuk, chloriertes Polypropylen und Vinylharze. 

Gegebenenfalls enthalten Anstrichmittel auch anorganische Pigmente, organische 
Pigmente oder Farbstoffe, welche vorzugsweise in Seewasser unloslich sind. Ferner 

10 konnen Anstrichmittel Materialien, wie Kolophonium enthalten, tun eine gesteuerte 
Freisetzung der Wirkstoffe zu ermoglichen. Die Anstriche kdnnen ferner Weich- 
macher, die rheologischen Eigenschaften beeinflussende Modifizierungsmittel sowie 
andere herkommliche Bestandteile enthalten. Auch in Self-Polishing-Antifouling- 
Systemen konnen die erfmdungsgemaBen Verbindungen oder die oben genannten 

1 5 Mischungen eingearbeitet werden. 

Die Wirkstoffe eignen sich auch zur Bekampfung von tierischen Schadlingen, insbe- 
sondere von Insekten, Spinnentieren und Milben, die in geschlossenen Raumen, wie 
beispielsweise Wohnungen, Fabrikhallen, Biiros, Fahrzeugkabinen u.a. vorkommen. 
20 Sie konnen zur Bekampfung dieser Schadlinge allein oder in Kombination mit an- 
deren Wirk- und Hilfsstoffen in Haushaltsinsektizid-Produkten verwendet werden. 
Sie sind gegen sensible und resistente Arten sowie gegen alle Entwicklungsstadien 
wirksam. Zu diesen Schadlingen gehoren: 

25 Aus der Ordnung der Scorpionidea z.B. Buthus occitanus. 

Aus der Ordnung der Acarina z.B. Argas persicus, Argas reflexus, Bryobia ssp., 
Dermanyssus gallinae, Glyciphagus domesticus, Ornithodorus moubat, 
Rhipicephalus sanguineus, Trombicula alfreddugesi, Neutrombicula autumnalis, 
30 Dermatophagoides pteronissimus, Dermatophagoides forinae. 
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Aus der Ordnung der Araneae z.B. Aviculariidae, Araneidae. 

Aus der Ordnung der Opiliones z.B. Pseudoscorpiones chelifer, Pseudoscorpiones 
cheiridium, Opiliones phalangium. 

5 

Aus der Ordnung der Isopoda z.B. Oniscus asellus, Porcellio scaber. 
Aus der Ordnung der Diplopoda z.B. Blaniulus guttulatus, Polydesmus spp.. 
10 Aus der Ordnung der Chilopoda z.B. Geophilus spp.. 

Aus der Ordnung der Zygentoma z.B. Ctenolepisma spp., Lepisma saccharina, 
Lepismodes inquilinus. 

15 Aus der Ordnung der Blattaria z.B. Blatta orientalies, Blattella germanica, Blattella 
asahinai, Leucophaea maderae, Panchlora spp., Parcoblatta spp., Periplaneta 
australasiae, Periplaneta americana, Periplaneta brunnea, Periplaneta fuliginosa, 
Supella longipalpa. 

20 Aus der Ordnung der Sanatoria z.B. Acheta domesticus. 

Aus der Ordnung der Dermaptera z.B. Forficula auricularia. 

Aus der Ordnung der Isoptera z.B. Kalotermes spp., Reticulitermes spp. 

25 

Aus der Ordnung der Psocoptera z.B. Lepinatus spp., Liposcelis spp. 



30 



Aus der Ordnung der Coleptera z.B. Anthrenus spp., Attagenus spp., Dermestes spp., 
Latheticus oryzae, Necrobia spp., Ptinus spp., Rhizopertha dominica, Sitophilus 
granarius, Sitophilus oryzae, Sitophilus zeamais, Stegobium paniceum. 
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Aus der Ordnung der Diptera z.B. Aedes aegypti, Aedes albopictus, Aedes 
taemorhynchus, Anopheles spp. ? Calliphora erythrocephala, Chrysozona pluvialis, 
Culex quinquefasciatus, Culex pipiens, Culex tarsalis, Drosophila spp. ? Fannia 
canicularis, Musca domestica, Phlebotomus spp. 3 Sarcophaga carnaria, Simulium 
5 spp, ? Stomoxys calcitrans, Tipula paludosa. 

Aus der Ordnung der Lepidoptera z.B. Achroia grisella, Galleria mellonella, Plodia 
interpunctella, Tinea cloacella, Tinea pellionella, Tineola bisselliella. 

10 Aus der Ordnung der Siphonaptera z.B. Ctenocephalides canis, Ctenocephalides 
felis, Pulex irritans, Tunga penetrans, Xenopsylla cheopis. 

Aus der Ordnung der Hymenoptera z.B. Camponotus herculeanus* Lasius 
fuliginosus, Lasius niger, Lasius umbratus, Monomorium pharaonis, Paravespula 
1 5 spp . , Tetxamorium caespitum. 

Aus der Ordnung der Anoplura z.B. Pediculus humanus capitis, Pediculus humanus 
corporis, Phthirus pubis. 

20 Aus der Ordnung der Heteroptera z.B. Cimex hemipterus, Cimex lectularius, 
Rhodinus prolixus, Triatoma infest ans. 

Die Anwendung im Bereich der Haushaltsinsektizide erfolgt allein oder in Kotnbina- 
tion mit anderen geeigneten Wirkstoffen wie Phosphorsaureestern, Carbamates 
25 Pyrethroiden, Wachstumsregulatoren oder Wirkstoffen aus anderen bekannten Insek- 
tizidklassen. 

Die Anwendung erfolgt in Aerosolen, drucklosen Sprtihmitteln, z.B. Pump- und Zer- 
staubersprays, Nebelautomaten, Foggern, Schaumen, Gelen, Verdampferprodukten 
30 mit Verdampferplattchen aus Cellulose oder Kunststoff, Flussigverdampfern, Gel- 
und Membranverdampfern, propellergetriebenen Verdampfern, energielosen bzw. 
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passiven Verdampfungssystemen, Mottenpapieren, Mottensackchen tmd Motten- 
gelen, als Granulate oder Staube, in Streukodern oder Koderstatioxien. 
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Herstellungsbeispiele; 
Beispiel; 




5 (V erfahren a) 

Zu einer Losung von 1 g (5,5 mMol) 5-(3-Chlor-4-amiiiophenyl)4etrazol in 30 ml 
Acetonitril tropft man bei Raumtemperatur eine Losung von 0,95 g (5,5 mMol) 2,6- 
Di fluorb enzoy lisocyanat in 20 ml Acetonitril. Das ausgefallene Produkt wird 
1 0 abgesaugt und mit Acetonitril nachgewaschen. 

Man erhalt so 1,1 g (53 % der Theorie) N-(2 ? 6-Difluorbenzoyl)-N T -(2-chlor-4-te- 
trazol-5-yl-phenyl)-hamstoff mit einem logP(pH2) von 2 ? 13. 

15 Herstellung des Ausgangsprodiiktes: 



CI 




(EM) 



Eine Mischnng aus 5 g (0 5 033 Mol) 3-Chlor-4-aminobenzonitril, 2,9 g (0,045 Mol) 
20 Natriumazid, 6,2 g (0,045 Mol) Triethylamin-Hydrochlorid und 80 ml Dimethylfor- 
mamid wird 24 Stunden auf 120 bis 130°C erwarmt. Dann destilliert man das Lo- 
sungsmittel im Vakuum ab, lost den Rtickstand in verdtinnter Natronlauge und sauert 
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die Losung mit verdtinnter Salzsaure an. Das ausgefallene Produkt wird abgesaugt 
und mitWasser nachgewaschen. 

Man erhalt so 6,2 g (96 % der Theorie) 5 - (3 - Chlor-4- aminopheiiy 1) -tetr azo 1 mit 
5 einem logP(pH2) von 1,00. 

Beispiel 2: 




(Verfahren b) 



Eine Mischung aus 0 5 5 g (1,3 mMol) N-(2 5 6-Dichlorbenzoyl)-N t -(2-chlor-4-tetrazol- 
5-yl-phenyl)-harnstoff [Bsp. 1], 0,53 ml 3,4-Dihydro-2H-pyran und ca. 20-30 mg p- 

1 5 Toluolsulfonsaure in 20 ml Methylchlorid wird tiber Nacht bei Raumtemperatur ge- 
ruhrt. Dana schiittelt man das Reaktionsgemisch mit 20 ml gesattigter Natriumbi- 
carbonatlosung und dann mit 20 ml Wasser, trocknet die organische Phase liber Nat- 
riumsulfat und destilliert das Losungsmittel im Vakkum ab. Zuriick bleiben 0,56 g 
(93 % der Theorie) N-(2,6-Difluorben2oyl)-N'-[2-chlor-4-(2-tetrahydropyran--2-yl- 

20 tetrazol-5-yl)-phenyl]-harnstoff mit einem logP(pH2) von 3,72. 
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Beispiel 3: 




5 (Verfahren a) 

Zu einer Losung von 0,3 g (1,4 niMol) 1 -Methyl-5 -(3 -chlor-4-aminophenyl)-tetrazol 
in 10 ml Acetonitril tropft man bei Raumtemperatur eine Losung von 0,26 g 
(1,4 mMol) 2,6-Difluorbenzoylisocyanat in 10 ml Acetonitril. Das ausgefallene Pro- 
1 0 dukt wird abgesaugt und mit Acetonitril nachgeaschen. 

Man erhalt so 0,36 g (65 % der Theorie) N-(2,6-Difluorbenzoyl)-N f -[2-chlor-4-(l- 
m ethy 1- 1 etrazo 1-5 -y 1] -h arn s to f f mit einem logP(pH2) von 2,3 1 . 

15 Herstellung des Ausgangsproduktes: 




(III-2) 



CI H 3 C 



Eine Mischung aus 3 g (0,015 Mol) 5-(3-Chlor-4-aminophenyl)-tetrazol, 2,8 g 
20 (0,02 Mol) Kaliumcarbonat, 2,84 g (0,02 Mol) Methyliodid und 50 ml Acetonitril 
wird 48 Stunden bei 60°C geriihrt. Dann destilliert man das Losungsmittel im Va- 
kuum ab, schiittelt den Rtickstand mit Wasser und Essigester, trennt die organische 
Phase ab und trocknet sie fiber Natriumsulfat. Das Losungsmittel wird im Vakuum 
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abdestilliert und der Ruckstand durch Silikagelchromatographie (Eluat = Methy- 
lenchlorid : Diethylether =11 : 1) gereinigt. 

Man erhalt so 0,3 g (9,5 % der Theorie) l-Methyl-(3-chlor-4-aminophenyl)--tetrazol 
5 mit einem logP (pH2) von 1,17. 

Analog den Beispielen 1 bis 3 bzw. gemaB den allgemeinen Angaben zur Herstellung 
werden die in der folgenden Tabelle 1 angegebenen Verbindungen der Formel (I) er- 
halt en: 

10 

Tabelle 1: 




Bsp.- 
Nr. 


R 1 


R 2 


R n 


Substitutionsposi- 
tion des Tetrazols 
am Phenylring 


R 4 


logP(pH2) 

bzw. 

Fp.(°C) 


4 


F 


F 


2-C1 


4 


2-C4H9-t 


207 


5 


F 


F 


2-C1 


4 


2-CH 3 


2,88 


6 


F 


F 


4-C1 


2 


H 


2,16 


7 


F 


F 


2,5-Cl 2 


4 


H 


2,30 


8 


F 


F 


2-C1 


4 


CH 3 


178 


9 


F 


F 


2-C1 


4 


2-CH 2 <^ \ 

O — ' 


3,71 
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11 

12 
13 
14 
15 
16 
17 

18 
19 

20 
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22 
23 
24 
25 
26 
27 
28 
29 
30 

31 
32 
33 
34 
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R 3 n 


tion des Tetrazols 
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Cl 
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2-CAHa-t 
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2-C1 
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2-CH2-COOCH3 
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2-(CH 2 ) 2 -OCOCH 3 


F 


F 


2-C1 


4 


2-CH 2 OC 2 H 5 


F 


F 


2-C1 


4 


2-C3H7-11 


F 


F 


2,S-C1 2 


4 


2-C4H9-t 


F 


F 


2-C1 


4 


2— /—Br 

v y 


F 


F 


2-C1 


4 


2-CHF 2 


F 


F 


2-C1 


4 




F 


F 


2-C1 


4 




F 


F 


2-C1 


4 
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F 


F 


2-C1 


4 


2-CHo-CH9-CF=CF? 
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2,6-Cl? 
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F 


2 6-C1? 
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2,5-Cl 2 
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2-C 4 H 9 -i 
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2-C^H-7-n 


F 
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Cl 
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2,5-Cl 2 
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2-CHF2 
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4 


/ '3 

^CH 2 -C 

CH 2 


Cl 


H 




4 


2-C4H9~t 


Cl 


H 


2-C1 


4 


2-C4H9-t 


Cl 


H 


2,6-Cl 2 


4 


2-C4H9-t 


Cl 


H 


2,5-Cl 2 


4 


2-C4H9-t 
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C 2 H 5 


F 


F 


2-F 


4 


2 -C(C 2 H 6 ) 2 
CH 3 


F 


F 


2-F 


4 


2-C{CH 3 ) 2 
1 

C 2 H 5 


CI 


H 


— 


4 


C 2 H 5 


CI 


H 


- 


4 


2-C(C 2 H 5 ) 2 
CH 3 


F 


CI 




4 


2-C(CH 3 ) 2 

C 2 H 5 


F 


CI 




4 


2-C(C 2 H 5 ) 2 
CH 3 


F 


F 


3, 5-F 2 


4 


2~C4H9~t 



56 
57 
58 
59 
60 
61 
62 
63 
64 
65 
66 
67 
68 
69 
70 
71 
72 
73 
74 
75 
76 
77 
78 
79 
80 
81 
82 



-54 



Substitutionsposi- 



R 1 


R 2 


R 3 n 


tion des Tetrazols 
am r Henylnng 


R 4 


F 

X 


F 

X 


9 ^-Fo 
z 5 -> X2 






pi 


XX 




4 


2-P,tTTn-t 


X 


X 


9-F 


4 


V-/4XX9 ^ 


pi 


XT. 


9-F 


4 


9-P.tTTn-t 


F 


F 

X 




4 


7-P.TTn-t 
^~v-/4XX9 t 


PI 


XI 




4 


7-P.TT^t 
z,""\^4XX9~i 


x 


x 




4 


9-P^TTo-t 
^~v^4XX9 -x 




XT 
XX 


Z, J -1^12 


4 


z,-\w4XX9-L 


PI 


XX 


9 -PI 




9-PTTF-, 

^-^XXT2 


PI 


TT 

XX 


9-P1 


4 


1 -PTTF^ 


Pi 


JT 




4 


9 P"HTT~ 


PI 

V^X 


TT 

XX 




4 


7_PTTF^ 
X"V^xxx2 


PI 


TT 

XX 




4 


1 PTTF^ 


F 

X 


F 

X 




4 


1-PTTFo 


P1 


TT 

XX 




4 


9_PTTF~ 


F 
x 


F 

X 1 


1 PI 




Z-V^Xj_T2 


P1 


TT 
XX 


^ P1 




Z-^xxX2 


rr 


X 


^ F 


4 


9 PTTF^ 


F 

X 


F 

X 






9-PviTTn-t 

z,-v_/4XX9 ^ 


P1 


TT 

XX 




D 


9-P„TT rt -t 


TT 
IT 


F 

X 






TT 

XX 


P1 


TT 

XX 






TT 

XX 


X? 

Xr 


F 

X 






9 PTTF~ 
Z-v^xxx 1 2 


Cl 


H 




3 


2-CHF2 


F 


F 




3 


1-CHF2 


Cl 


H 




3 


1-CHF2 


F 


F 


4-C1 


3 


2-C4H9-t 


Cl 


H 


4-C1 


3 


2-C4xl9-t 


F 


F 


4-C1 


3 


2-CHF2 
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Bsp.- 

iNr. 


Is. 


p2 

IX 


•R 3 


Substitutionsposi- 
tion des Tetrazols 
am Phenylring 


t>4 
is. 


83 


CI 


H 


4-C1 


3 


2-CHF2 


84 


CI 


H 


4-C1 


3 


1-CHF 2 


85 


F 


F 


4-C1 


3 


I-CHF2 


86 


F 


F 


5-CF 3 


3 


2-C4H9~t 


87 


CI 


H 


5-CF 3 


3 


2-C4H9-t 


88 


F 


F 


5-CF3 


3 


2-CHF2 


89 


CI 


H 


5-CF3 


3 


2-CHF 2 


90 


F 


F 


5-CF3 


3 


I-CHF2 


91 


CI 


H 


5-CF3 


3 


I-CHF2 


92 


F 


F 


6-C1- 


3 


2-C4H9-t 


93 


CI 


H 


6-C1- 


3 


2-C4H9-t 


94 


F 


F 


6-C1- 


3 


2-CHF2 


95 


CI 


H 


6-C1- 


3 


2-CH2 


96 


F 


F 


6-C1- 


3 


1-CHF2 


97 


CI 


H 


6-C1- 


3 


1-CHF2 



logP(pH2) 

bzw. 

Fp.(°C) 
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Herstelhmg weiterer Ausgangsprodukte der Formel (lit) 
Beispiel a; 



CI 




(in-3) 



5 

Zu einer Mischung aus 5 g (0,026 Mol) 5-(2-Amino-5-chlorphenyl)-tetrazol, 6,5 ml 
tert.-Butanol und 32 ml Trifluoressigsaure gibt man 1,6 ml konzentrierte Schwefel- 
saure. Man ruhrt das Reaktionsgemisch ilber Nacht, destilliert dann das Losungsmit- 
tel im Vakuum ab und versetzt den Riickstand mit gesattigter Natriumbicarbonat- 
10 losung. Das Produkt wird in Essigsaureethylester extrahiert. Die organische Phase 
trocknet man iiber Natriumsulfat und destilliert dann das Losungsmittel im Vakuum 
ab. 

Man erhalt 5,2 g (80 % der Theorie) 5-(2-Amino-5-chlorphenyl)-2-tert.-butyl-tetrazol 
1 5 mit einem logP(pH2) von 3,58. 

Beispiel b: 




(in-4) 



Eine Mischung aus 1 g (5 mMol) 5-(3-Chlor-4-aminophenyl)-tetrazol, 1,37 g 
(5,5 mMol) 4-Brombenzylbromid, 0,76 g (5,5 mMol) Kaliumcarbonat und 30 ml 
Acetonitril wird 18 Stunden auf 50 bis 60°C erwarmt. Dann destilliert man das Lo- 
sungsmittel im Vakuum ab, den Riickstand schiittelt man mit Wasser und Essigsaure- 



WO 01/85705 



-57 



PCT/EPO 1/04899 



ethylester. Die organische Phase wird abgetrennt, iiber Natriumsulfat getrocknet und 
im Vakuum eingedampft. 

Man erhalt 1,8 g (99 % der Theorie) 5-(3-Chlor-4-.aminophenyl)-2-(4-brombenzyl)- 
5 tetrazol mit einem logP (pH2) von 3,52.. 

Analog den Beispielen 1,3 a und b werden die in der folgenden Tabelle 2 angegebe- 
nen Verbindungen der Formel (III) erhalten: 

10 Tabelle 2: 



Bsp.- 
Nr. 


R 3 n 


Substitutions- 
position des 
Tetrazols am 
Phenylring 


R 4 


logP(pH2) 


HI-5 


2-C1, 6-CH3 


4 


H 


1,20 


IE-6 


2-C1 


4 


2-CH3 


1,70 


in-7 


4-C1 


2 


H 


1,50 


III-8 


2,5-Cl 2 


4 


H 


1,16 


HI-9 


3-C1 


4 


H 


1,53 


m-io 


2-C1 


4 


2-CH 2 COOCH 3 


1,92 


in-n 


2-C1 


4 


2-CH 2 OC 2 H 5 


2,34 


in-i2 


2-C1 


4 


2-C3H7-11 


2,52 


III- 13 


2-C1 


4 


2 CH 2 { \ 

O — ' 


2,59 




2-C1 


4 


2-CHF2 


2,08 


111-15 


2-C1 


4 




3,28 
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Bsp.- 
Nr. 


R 3 n 


Substitutions- 
position des 
Tetrazols am 
Phenylring 


R 4 


logP(pH2) 


TTT 1 A 
Hi- 10 


Z-L^l 


A 

4 


1 -^iiv^-r 2 


1 09 


TTT 1 1 
111-1 / 


Z-LJ. 


A 

4 


z-^^jjn^"** 


Z,>0 


TTT 1 Q 
lll-lo 


Z-LJL 


A 

4 


Z-L/±i2"^ ri2-^i < — v>.r 2 


Z,Oo 


TTT 1 O 

ill- 1 y 


2 ? 6-Cl2 


4 


O /~i -TT_ + 

Z-L>4±i9-t 


J ? ol 


TTT on 
111-ZU 


Z,0-U2 


4 


Z-^4riC)-l 


J, /o 


TTT 1 1 

ill-Zl 


2,5 -Cl2 


/I 

4 


O /~1 ,TT_ * 

Z-L 4x19-1 


^ 1 ^ 
J, ID 


TTT OO 

ili-ZZ 


2,5-Cl2 


4 


2-^3x17-11 


9 9^ 
Z, /D 


TTT 11 
111-Z3 




A 

4 


9 f ,TT^ + 


1 AO 


TTT O/l 

iii-Z4 


Z-d 




Z-UJcl2-v^il2""^^ / ^^'^^ 


1 Q9 
l,yZ 


TTT OC 
Ill-ZD 


2 ? 6-Ci2 


4 


ri 


1 Af\ 


TTT /T 

in-26 


2-C1 


A 

4 


O TT -L 

2-C4H9-t 


2,94 


TTT O-T 

111-27 


2,5-Cl2 


A 

4 


2-C4rl9-t 




TTT O O 

111-28 


2 ? 5-Cl2 


4 


O /""1TTT7 - 
2-CHF2 


2,oy 


TTT on 

111-29 


2 5 5-Cl2 


4 


1 /^TTT7^ 

1-CHT2 


Z,Jo 


TTT 1 f\ 

111-30 


2-C1 


it 

4 


1- CHF 2 




111-31 


3-C1 


4 


2-C 4 H 9 -t 


2,42 


in-32 


3-F 


4 


2-C4Hp-t 


2,14 


ni-33 


2,6-F 2 


4 


2-C4H9~t 




ni-34 


2,5-F 2 


4 


2-C 4 H 9 -t 




111-35 


2,5-Cl 2 


4 


2— C(C 2 H 5 ) 2 
CH 3 




111-36 


2,5-Cl 2 


4 


2— C(CH 3 ) 2 

1 

C 2 H 5 




m-37 


_ 


4 


2— C(C 2 H 5 ) 2 
CH 3 




111-38 




4 


2— C(CH 3 ) Z 

C 2 H 5 




111-39 


3-F 


4 


2— <f(C 2 H 5 ) 2 
CH 3 
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Jbsp.- 
Nr. 


K n 


OUDSllTUtlOIlS- 

position des 
Tetrazols am 
Phenylring 


R 


logP(pH2j 


m-40 


3-F 


4 


2-C(CH 3 ) 2 




m-4i 


3,5-F 2 


4 


2-C4H9-t 




in-42 


2,3-F 2 


4 


2-C4Hp-t 




111-43 


2-F 


4 


2-C4H9-t 




111-44 


3,5-Cfe 


4 


2-C4H9-t 




ni-45 


2,3-Cl 2 


4 


2-C4H 9 -t 




m-46 


- 


4 


2-CHF 2 


1,49 


m-47 


- 


4 


1-CHF 2 


1,24 


111-48 


3-C1 


4 


2-CHF 2 


2,09 


in-49 


3-C1 


4 


1-CHF 2 


1,81 


ni-50 


3-F 


4 


2-CHF 2 


1,84 


m-5i 


- 


3 


H 




ni-52 


- 


3 


2-C4H9-t 




111-53 


- 


3 


2-CHF 2 




in-54 


- 


3 


1-CHF 2 




in-55 


4-C1 


3 


2-C4H9-t 




m-56 


4-C1 


3 


2-CHF 2 




m-57 


4-C1 


3 


1-CHF 2 




m-58 


5-CF 3 


3 


2-C4H9-t 




ttt cn 

111- jy 




3 


2-CHr 2 




m-60 


5-CF 3 


3 


I-CHF2 




111-61 


6-C1 


3 


2-C4H 9 -t 




in-62 


6-C1 


3 


2-CHF 2 




in-63 


6-C1 


3 


1-CHF 2 





Die Bestmunung der logP-Werte erfolgte gemaB EEC-Directive 79/831 Annex V. A8 
durch HPLC (Gradientenmethode, Acetonitril/0 ? 1 % wassrige Phosphorsaure). 
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Anwendungsbeispiele; 
Beispiel A 

5 Heliothis virescens-Test 

Losungsmittel: 30 Gewichtsteile Dimethylforniamid 

Emulgator: 1 Gewichtsteil Alkylarylpolyglykolether 

10 Zur Herstellung einer zweckmaBigen Wirkstoffzubereitung vermischt man 1 Ge- 
wichtsteil Wirkstoff mit den angegebenen Mengen Losungsmittel und Emulgator und 
verdiinnt das Konzentrat mit emulgatorhaltigem Wasser auf die gewiinschte Kon- 
zentration. 

15 Sojatriebe (Glycine max) werden durch Tauchen in die Wirkstoffzubereitung der ge- 
wunschten Konzentration behandelt und mit Heliothis virescens-Raupen besetzt, so- 
lange die Blatter noch feucht sind. 

Nach der gewunschten Zeit wird die Abtotung in % bestimmt. Dabei bedeutet 100 %, 
20 dass alle Raupen abgetotet wurden; 0 % bedeutet, dass keine Raupen abgetotet wur- 
den. 

Bei diesem Test zeigt bei einer beispielhaften Wirkstoffkonzentration von 0 ? 1 % z.B. 
die Verbindung des Herstellungsbeispiels 4 eine Abtotung von 100 % nach 6 Tagen. 
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Beispiel B 

Phaedon-Larven-Test 

5 Losungsmittel: 30 Gewichtsteile Dimethylformamid 

Emulgator: 1 Gewichtsteil Alkylarylpolyglykolether 

Zur Herstellung einer zweckmaBigen Wirkstoffzubereitung vermischt man 1 Ge- 
wichtsteil Wirkstoff mit den angegebenen Mengen Losungsmittel und Emulgator und 
10 verdunnt das Konzentrat mit emulgatorhaltigem Wasser auf die gewtinschte Kon- 
zentration. 

Kohlblatter (Brassica oleracea) werden durch Tauchen in die Wirkstoffzubereitung 
der gewiinschten Konzentration behandelt und mit Larven des Meerrettichkafers 
15 (Phaedon cochleariae) besetzt, solange die Blatter noch feucht sind. 

Nach der gewiinschten Zeit wird die Abtotung in % bestimmt. Dabei bedeutet 100 %, 
dass alle Kaferlarven abgetotet wurden; 0 % bedeutet, dass keine Kaferlarven abge- 
totet wurden. 

20 

Bei diesem Test zeigen bei einer beispielhaften Wirkstoffkonzentration von 0 5 1 % 
z.B. die Verbindimgen der Herstellungsbeispiele 4, 10 ? 16, 18 und 20 eine Abtotung 
von 100 % nach 7 Tagen. 
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Beispiel C 
Plutella-Test 

5 Losungsmittel: 30 Gewichtsteile Dimethylformamid 

Emulgator: 1 Gewichtsteil Alkylarylpolyglykolether 

Zur Herstellung einer zweckmaBigen Wirkstoffzubereitung vermischt man 1 Ge- 
wichtsteil Wirkstoff mit den angegebenen Mengen Losungsmittel und Emulgator und 
10 verdunnt das Konzentrat mit emulgatorhaltigem Wasser auf die gewunschte Kon- 
zentration. 

Kohlblatter (Brassica oleracea) werden durch Tauchen in die Wirkstoffzubereitung 
der gewiinschten Konzentration behandelt und mit Raupen der Kohlsehabe (Plutella 
15 xylostella) besetzt, solange die Blatter noch feucht sind. 

Nach der gewunschten Zeit wird die Abtotung in % bestimmt. Dabei bedeutet 100 %, 
dass alle Raupen abgetotet wurden; 0 % bedeutet, dass keine Raupen abgetotet wur- 
den. 

20 



Bei diesem Test zeigt bei einer beispielhaften Wirkstoffkonzentration von 0,1 % z.B. 
die Verbindimg des Herstellungsbeispiels 4 eine Abtotung von 100 % nach 6 Tagen. 
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Beispiel D 

Spodoptera exigua-Test 

5 Losungsmittel: 30 Gewichtsteile Dimethylformamid 

Emulgator: 1 Gewichtsteil Alkylarylpolyglykolether 

Zur Herstellung einer zweckmaBigen Wirkstoffzubereitung vermischt man 1 Ge- 
wichtsteil Wirkstoff mit den angegebenen Mengen Losungsmittel und Emulgator und 
10 verdunnt das Konzentrat mit emulgatorhaltigem Wasser auf die gewunschte Kon- 
zentration. j 

( ! 

\ _ i 1 j 

Kohlblatter (Brassica oleracea) werden durch Tauchen in die Wirkstoffzubereitung 
der gewiinschten Konzentration behandelt und mit Raupen des Heerwurms 
15 (Spodoptera exigua) besetzt, solange die Blatter noch feucht sind. 

Nach der gewiinschten Zeit wird die Abtotung in % bestimmt Dabei bedeutet 1 00 % ? 
dass alle Raupen abgetotet wurden; 0% bedeutet, dass keine Raupen abgetotet wur- 
den. 

20 



Bei diesem Test zeigt bei einer beispielhaften Wirkstoffkonzentration von 0,1 % z.B. 
die Verbindung des Herstellungsbeispiels 4 eine Abtotung von 100 % nach 6 Tagen. 
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Beispiel E 

Spodoptera frugiperda-Test 

5 Losungsmittel: 30 Gewichtsteile Dimethylformamid 

Emulgator: 1 Gewichtsteil Alkylarylpolyglykolether 

Zur Herstellung einer zweckmaBigen Wirkstoffzubereitung vermischt man 1 Ge- 
wichtsteil Wirkstoff mit den angegebenen Mengen Losungsmittel und Emulgator und 
10 verdunnt das Konzentrat mit emulgatorhaltigem Wasser auf die gewunschte Kon- 
zentration. 

Kohlblatter (Brassica oleracea) werden durch Tauchen in die Wirkstoffzubereitung 
der gewiinschten Konzentration behandelt und mit Raupen des Heerwurms 
15 (Spodoptera frugiperda) besetzt, solange die Blatter noch feucht sind. 

Nach der gewunschten Zeit wird die Abtotung in % bestimmt. Dabei bedeutet 1 00 %, 
dass alle Raupen abgetotet wurden; 0 % bedeutet, dass keine Raupen abgetotet wur- 
den. 

20 

Bei diesem Test zeigen bei einer beispielhaften Wirkstoffkonzentration von 0,1 % 
z.B. die Verbindungen der Herstellungsbeispiele 4, 5, 10, 14, 15, 16, 18 und 20 eine 
Abtotung von 100 % nach 7 Tagen. 



i 
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Beispiel F 

Grenzkonzentrations-Test / Bodeninsekten - Behandhmg transgener Pflanzen 
5 Testinsekt: Diabrotica balteata - Larven im Boden 

Losungsmittel: 7 Gewichtsteile 

Emulgator: 1 Gewichtsteil Alkylarylpolyglykolether 

10 Zur Herstellung einer zweckmaBigen Wirkstoffzubereitung vermischt man 1 Ge- 
wichtsteil Wirkstoff mit der angegebenen Menge Losungsmittel, gibt die angegebene 
Menge Emulgator zu und verditoit das Konzentrat mit Wasser auf die gewunschte 
Konzentration. 

15 Die Wirkstoffzubereitung wird auf den Boden gegossen. Dabei spielt die Konzen- 
tration des Wirkstoffs in der Zubereitung praktisch keine Rolle, entscheidend ist 
allein die Wirkstoffgewichtsmenge pro Volumeneinheit Boden, welche in ppm 
(mg/1) angegeben wird. Man flillt den Boden in 0,25 1 Topfe und laBt diese bei 20°C 
stehen. 

20 

Sofort nach dem Ansatz werden je Topf 5 vorgekeimte Maiskorner der Sorte YIELD 
GUAED (Warenzeichen von Monsanto Cornp., USA) gelegt. Nach 2 Tagen werden 
in den behandelten Boden die entsprechenden Testinsekten gesetzt. Nach weiteren 7 
Tagen wird der Wirkungsgrad des Wirkstoffs durch Auszahlen der aufgelaufenen 
25 Maispflanzen bestimmt (1 Pflanze = 20 % Wirkung). 
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Beispiel G 

Heliothis virescens - Test - Behandhmg transgener Pflanzen 

5 Losungsmittel: 7 Gewichtsteile 

Emulgator : 1 Gewichtsteil Alkylarylpolyglykolether 

Zur Herstellung einer zweckmaBigen Wirkstoffzubereitung vermischt man 1 Ge- 
wichtsteil Wirkstoff mit der angegebenen Menge Losungsmittel und der ange- 
10 gebenen Menge Emulgator und verdiinnt das Konzentrat mit Wasser auf die ge- 
wunschte Konzentration. 

Sojatriebe (Glycine max) der Sorte Roundup Ready (Warenzeichen der Monsanto 
Comp. USA) werden durch Tauchen in die Wirkstoffzubereitung der gewunschten 
1 5 Konzentration behandelt und mit der Tab akkno sp enr a up e Heliothis virescens besetzt, 
solange die Blatter noch feucht sind. 

Nach der gewunschten Zeit wird die Abtotung der Insekten bestimmt 
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(I) 



in welcher 



R 1 fur Halogen steht, 



10 



R 2 fur Wasserstoff oder Halogen steht, 



R 3 fur Halogen, Alkyl oder Halogenalkyl steht, 



15 



20 



n 



flir 0, 1 oder 2 steht und 



fur Wasserstoff, gegebenenfalls substituiertes Alkyl, gegebenenfalls 
substituiertes Alkenyl, Alkoxyalkyl, Alkoxycarbonylalkyl, Alkyl- 
carbonyloxyalkyl, Alkylsulfonyl, Diaminocarbonyl; jeweils gege- 
benenfalls substituiertes Aryl, Arylalkyl oder Arylsulfonyl; jeweils ge- 
gebenenfalls substituiertes Cycloalkyl oder Cycloalkylalkyl oder je- 
weils gegebenenfalls substituiertes Heterocyclyl oder Heterocyclyl- 
alkyl steht. 



25 



2. Verbindungen der Formel (I) gemaB Anspruch 1 



in welcher 
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30 



R 1 fiir Fluor oder Chlor steht. 



R 2 fur Wasserstoff, Fluor oder Chlor steht. 



R 3 fur Fluor, Chlor, Brom, Ci-C 4 -Alkyl oder Ci -C 4 -Halogenalkyl steht. 



n fur 0, 1 oder 2 steht. 



R 4 fur Wasserstoff, Ci-C 6 -Alkyl, Ci-C 4 -Halogenalkyl, C 2 -C 4 -Alkenyl, 
10 C 2 -C 4 -Halogenalkenyl, Ci-C 4 -Alkoxy-Ci-C 4 -alkyl, C r C 4 -Alkoxy- 

carbonyl-Ci-C 4 -alkyl, Ci-C 4 -Alkyl-carbonyloxy-Ci-C 4 -alkyl; Ci-C 4 - 
Alkylsulfonyl, Di-(Ci-C 4 -alkyl)-aminocarbonyl, fur jeweils gege- 
benenfalls einfach bis dreifach, gleich oder verschieden durch 
Halogen, Nitro, Cyano, Ci-C 4 - Alkyl, Ci-C 4 -Alkoxy, Q -C 4 -Halogen- 
15 alkyl oder Ci-C 4 -Halogenalkoxy substituiertes Phenyl, Benzyl oder 

Phenylsulfonyl; flir jeweils gegebenenfalls einfach bis dreifach, gleich 
oder verschieden durch Q-Q- Alkyl oder Ci-C 4 -Alkoxy substituiertes 
Cyclopentyl, Cyclohexyl oder Cyclohexyl-Ci-C2-alkyl, sowie fur je- 
weils gegebenenfalls einfach bis dreifach, gleich oder verschieden 
20 durch C1-C4- Alkyl oder Ci-C 4 -Alkoxy substituiertes fllnf- oder sechs- 

gliedriges Heterocyclyl oder fiinf- oder sechsgliedriges Heterocyclyl- 
Ci-C 2 -alkyl mit jeweils 1 oder 2 Heter oat omen, wie N-, O- oder S- 
Atomen steht. 



25 3 . Verbindungen der Formel (I) gemafl Anspruch 1 



in welcher 



R 1 fiir Fluor oder Chlor steht. 



R 2 fur Wasserstoff, Fluor oder Chlor steht. 
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R 3 ftir Fluor, Chlor, Methyl oder Trifluomiethyl steht. 
n fur 0, 1 oder 2 steht. 

R 4 ftir Wasserstoff, Ci-C 6 -Alkyl, C 2 -C 4 -Alkenyl, Ci-C 2 -Halogenalkyl 
bzw. C 2 -C4-Halogenalkenyl mit jeweils 1 bis 3 gleichen oder ver- 
schiedenen Halogenatomen aus der Reihe Fluor, Chlor und Brom; 
C i -C4- Alkoxy-C 1 -C 2 -alkyl, C 1 ~C 4 - Alkoxy-carbonyl-C 1 -C 2 -alkyl, 
Ci-C 4 -Alkyl-carbonyloxy-Ci-C 2 -alkyl 5 Ci-C 2 -Alkylsulfonyl, Di-(Ci- 
C 2 - alky 1) - amino c arb ony 1 ; ftir jeweils gegebenenfalls einfach bis drei- 
fach, gleich oder verschieden durch Halogen, Nitro, Cyano, Q-C4- 
Alkyl, Ci-C4-Alkoxy ? Ci-C 2 -Halogenalkyl oder Ci-C 2 -Halogenalkoxy 
mit jeweils 1 bis 3 gleichen oder verschiedenen Halogenatomen aus 
der Reihe Fluor, Chlor und Brom substituiertes Phenyl, Benzyl oder 
Phenylsulfonyl; fur jeweils gegebenenfalls einfach bis dreifach, gleich 
oder verschieden durch C1-C4- Alkyl oder Ci-C4-Alkoxy substituiertes 
Cyclopentyl, Cyclohexyl oder Cyclohexyhnethyl; sowie ftir jeweils 
gegebenenfalls einfach bis dreifach, gleich oder verschieden durch 
Ci-C 4 -Alkyl oder Ci-C 4 -Alkoxy substituiertes Tetr ahy dro furany 1, 
Tetrahydrofuranylmethyl, Tetrahydropyranyl oder Tetrahydropyranyl- 
methyl steht 

Verbindungen der Formel (I) gemaB Ansprach 1 

in welcher 



R 1 

R 2 



ftir Fluor oder Chlor steht. 

fur WasserstofF, Fluor oder Chlor steht 
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R 3 fur Fluor, Chlor oder Trifluormethyl steht. 
n fur 0, 1 oder 2 steht. 

R 4 ftlr Wasserstoff; Methyl, Ethyl, n- oder i-Propyl, n-, i-, s- oder t-Butyl; 
1 -Ethyl- 1 -methyl-propyl, 1 , 1 -Dimethylpropyl, 2-Methyl-2-propenyl, 
Fluormethyl, Difluormethyl, Trifluormethyl, 1,1-Difluorethyl, 2,2,2- 
Trifluorethyl, 3,4,4-Trifluor-3-butenyl, 4,4-Difluor-3-butenyl, 
Methoxymethyl, Ethoxymethyl, Methoxyethyl, Ethoxyethyl, Meth- 
oxycarbonylmethyl, Ethoxycarbonylmethyl, Methoxycarbonylethyl, 
Ethoxycarbonylethyl, Methylcarbonyloxymethyl, Ethylcarbonyloxy- 
methyl, Methylcarbonyloxyethyl, Ethylcarbonyloxyethyl, Methyl- 
sulfonyl, Ethylsulfonyl, Dimethylaminocarbonyl, Methylethylamino- 
carbonyl, Diethylaminocarbonyl; fur jeweils gegebenenfalls einfach 
bis zweifach, gleich oder verschieden durch Fluor, Chlor, Brom, 
Methyl, Methoxy, Trifluormethyl oder Trifluormethoxy substituiertes 
Phenyl, Benzyl oder Phenylsulfonyl; sowie fur jeweils gegebenenfalls 
einfach bis zweifach, gleich oder verschieden durch Methyl, Ethyl, 
Methoxy oder Ethoxy substituiertes Cyclohexyl, Tetrahydropyranyl 
oder Tetrahydropyranylmethyl steht. 

Verfahren zur Herstellung von Verbindungen der Formel (I) gemafl Anspruch 
1, dadurch gekennzeichnet, dass man 

a) Verbindungen der Formel (II) 




in welcher 
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R 1 und R 2 die oben angegebene Bedeutung haben, 
mit Verbindungen der Formel (III) 




in welcher 

R 3 , n und R 4 die oben angegebene Bedeutung haben, 
in Gegenwart eines Verdtinnungsmittels umsetzt; und 
gegebenenfalls die so erhaltenen Verbindungen der Formel (la) 




in welcher 

R l ? R 2 9 R 3 und n die oben angegebene Bedeutung haben, 
mit Verbindungen der Formel (IV) 

E-R 41 (IV) 

in welcher 
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R 4 " 1 die oben fur angegebene Bedeutung mit Ausnahme 
von Wasserstoff besitzt und 



E fiir eine anionische Abgangsgruppe steht, 



in Gegenwart eines Verdtinnungsmittels und gegebenenfalls in 
Gegenwart eines Saureakzeptors umsetzt. 



10 



6. Verbindungen der Formel (HI) 




N— N 



(in) 



15 



in welcher 



R 3 fiir Chlor, Fluor, Methyl oder Trifiuormethyl steht, 



n fur 1 oder 2 steht, 



20 



R< 



die oben angegebene Bedeutung hat und die Substitutionsposition des 
Tetrazols am Phenylring in 2-, 3- oder 4-Position ist. 



7. Verbindungen der Formel (III) gemaB Anspruch 6, 



25 



in welcher 



n fiir 0 steht und 
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R 4 und die Substitutionsposition des Tetrazols am Phenylring die in der 
Tabelle angegebene Bedeutung haben. 



R 4 


Substitutionsposition des 
Tetrazols am Phenylring 


2 C(C 2 H 5 ) 2 
CH 3 


4 




2 C(CH 3 ) 2 
C 2 H 5 


4 




2-CHF 2 


3 oder 4 


1-CHF 2 


3 oder 4 


H 


3 oder 4 


2-C 4 H 9 -t 


3 oder 4 



5 

8. Schadlingsbekampfungsmittel und Herbizide, gekennzeichnet durch einen 
Gehalt an mindestens einer Verbindung der Formel (I) gemaB Anspruch 1 . 

9. Verfahren zur Bekampfung von tierischen Schadlingen und xiaerwunschten 
1 0 Pflanzenbewuchs, dadurch gekennzeichnet, dass man Verbindungen der For- 
mel (I) gemaB Anspruch 1 auf Schadlinge und/oder ihren Lebensraum ein- 
wirken lalit. 

10. Verwendung von Verbindungen der Formel (I) gemaB Anspruch 1 zur Be- 
1 5 kampfung von tierischen Schadlingen und unerwtinschtem Pflanzenbewuchs. 

11. Verfahren zur Herstellung von Schadlingsbekampfungsmitteln und Herbizi- 
den, dadurch gekennzeichnet, dass man Verbindungen der Formel (I) gemaB 
Anspruch 1 mit Streckmitteln und/oder oberflachenaktiven Stoffen vermischt. 



WO 01/85705 
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12. Verwendung von Verbindungen der Formel (I) gemaB Anspruch 1 zur Her- 
stellung von SchMlingsbekampfungsmitteln und Herbiziden. 

i 

i 
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